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(57)【要約】
　一体形または複数部分より成る２つの電極と、少なく
とも１つのセパレータとを含むセル容器に、流動性の電
解質を充填する、電気化学セルの製造方法であって、前
記電気化学セルは、とりわけ２次電池、２重層コンデン
サ、電解質コンデンサまたは燃料電池等である、製造方
法。本発明の課題は、電気化学セル中の電解質量を可能
な限り正確に、実際の自由容積に合わせて調整すること
である。前記課題は、電解質の充填前に、少なくとも、
セル容器内に設けられた電極および当該セル容器内に設
けられたセパレータの実際の厚さおよび実際の重量を考
慮して、充填すべき当該電解質の量を決定することによ
り解決される。さらに、上述の複数の電気化学セルの製
造方法、前記製造方法により製造された電気化学セル、
電気化学セルの製造装置、および、本発明の製造方法を
実施するための当該製造装置の使用も開示する。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　一体形または複数部分より成る２つの電極と、少なくとも１つのセパレータとを含むセ
ル容器に、流動性の電解質を充填する、電気化学セルの製造方法であって、
　前記電気化学セルは、とりわけ２次電池、電気二重層コンデンサ、電解質コンデンサま
たは燃料電池等である、製造方法において、
　前記電解質の充填前に、少なくとも、前記セル容器内に存在する状態の前記電極および
当該セル容器内に存在する状態の前記セパレータの実際の厚さおよび実際の重量を考慮し
て、充填すべき当該電解質の量を求める
ことを特徴とする製造方法。
【請求項２】
　充填すべき前記電解質の量を、当該電解質の重量および／または体積で求める、
請求項１記載の製造方法。
【請求項３】
　充填すべき前記電解質の量Ｅを、前記セル容器内に存在する状態の前記電極および当該
セル容器内に存在する状態の前記セパレータの実際の厚さの和Σｄｉおよび実際の重量の
和Σｍｉから、以下の１次式［１］により計算し、
　E = a * Σ di + b * Σmi + c  [1]
同式中、
　ａおよびｂは、前記厚さの和Σｄｉないしは前記質量の和Σｍｉの実数の１次係数であ
り、
　ｃは、実数の０次係数である、
請求項１または２記載の製造方法。
【請求項４】
　加数ｄｉおよび／またはｍｉを個別に測定し、その後、測定値を加算して前記厚さの和
Σｄｉないしは前記質量の和Σｍｉを求める、
請求項３記載の製造方法。
【請求項５】
　前記厚さの和Σｄｉおよび／または前記質量の和Σｍｉを総厚ｄＳｔａｐｅｌないしは
総質量ｍＳｔａｐｅｌとして測定する、
請求項３記載の製造方法。
【請求項６】
　充填すべき前記電解質の量Ｅを、前記セル容器内に存在する状態の前記電極および当該
セル容器内に存在する状態の前記セパレータの前記総厚ｄＳｔａｐｅｌと前記総質量ｍＳ

ｔａｐｅｌとから、以下の１次式［２］にしたがって計算し、
　E = a*dStapel + b*mStapel + c  [2]
同式中、
　ａおよびｂは、前記セル容器内に存在する状態の前記電極および当該セル容器内に存在
する状態の前記セパレータの前記総厚ｄＳｔａｐｅｌおよび前記総質量ｍＳｔａｐｅｌの
実数の１次係数であり、
　ｃは、実数の０次係数である、
請求項５記載の製造方法。
【請求項７】
　充填すべき前記電解質の量Ｅを、前記セル容器内に存在する状態の前記電極および当該
セル容器内に存在する状態の前記セパレータの実際の各厚さｄ１，ｄ２，ｄ３および実際
の各重量ｍ１，ｍ２，ｍ３から、以下の１次式［３］にしたがって計算し、
　E = a1*d1 + a2*d2 + a3*d3 + b1*m1 + b2*m2 + b3*m3 + c  [3]
同式中、
　ａｉおよびｂｉは、第１電極の厚さｄ１、第２電極の厚さｄ２および前記セパレータの
厚さｄ３の実数の１次係数、ないしは、当該第１電極の質量ｍ１，当該第２電極の質量ｍ
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２および当該セパレータの質量ｍ３の実数の１次係数であり、
　ｃは、実数の０次係数である、
請求項１または２記載の製造方法。
【請求項８】
　製造すべき電気化学セルの数に相当する数の作業工程で複数の電気化学セルを製造する
製造方法であって、
　前記電気化学セルは特に２次電池、電気二重層コンデンサ、電解質コンデンサまたは燃
料電池であり、
　前記各作業工程において、それぞれ一体形または複数部分により構成される２つの電極
と少なくとも１つのセパレータとを含むセル容器に流動性の電解質を充填する、製造方法
において、
　参照作業工程において、請求項１から６までのいずれか１項記載の製造方法を実施して
、参照量の電解質を充填した参照セルを取得し、他の残りのセル容器に参照量と同量の電
解質を充填する
ことを特徴とする、製造方法。
【請求項９】
　前記作業工程の数は１００００未満であり、有利には１０００未満であり、特に有利に
は１００未満であるか、
または、
　前記作業工程の数をイベントにより、特に、前記製造方法において消費される材料バッ
チの完全な消費により設定する、
請求項８記載の製造方法。
【請求項１０】
　電解質密に封止されたセル容器を有する、特に２次電池、電気二重層コンデンサ、電解
質コンデンサまたは燃料電池である電気化学セルであって、
　前記セル容器内に、それぞれ一体形または複数部分により構成される２つの電極と、少
なくとも１つのセパレータと、電解質とが設けられている電気化学セルにおいて、
　前記セル容器内に存在する電解質の量は、当該セル容器内に存在する状態の電極および
当該セル容器内に存在する状態のセパレータの実際の厚さおよび実際の重量により決定さ
れている
ことを特徴とする電気化学セル。
【請求項１１】
　電気化学セルの製造装置、特に、２次電池、電気二重層コンデンサ、電解質コンデンサ
または燃料電池の製造装置であって、
　ａ）電極およびセパレータを準備する手段と、
　ｂ）準備した前記電極および前記セパレータの厚さおよび重量を測定するための、測定
値を生成する測定装置と、
　ｃ）前記測定装置により生成された測定値から電解質量を計算するための制御装置と、
　ｄ）セル容器を準備する手段と、
　ｅ）セル容器内に電極およびセパレータを配置する手段と、
　ｆ）前記制御装置により計算された電解質量で電解質を準備する手段と、
　ｇ）準備した前記セル容器内に、準備した前記電解質量を充填する手段と
を有することを特徴とする製造装置。
【請求項１２】
　請求項１から９までのいずれか１項記載の製造方法により請求項１０記載の電気化学セ
ルを製造するための、請求項１１記載の製造装置の使用。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、一体形または複数部分より成る２つの電極と、少なくとも１つのセパレータ
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とを含むセル容器に、流動性の電解質を充填する、電気化学セルの製造方法に関する。前
記電気化学セルは、とりわけ２次電池、２重層コンデンサ、電解質コンデンサまたは燃料
電池等である。本発明はさらに、上述の複数の電気化学セルの製造方法、前記製造方法に
より製造された電気化学セル、電気化学セルの製造装置、および、本発明の製造方法を実
施するための当該製造装置の使用にも関する。
【０００２】
　本発明において電気化学セルとは、電気化学作用を利用して電気エネルギーを蓄積ない
しは変換するための蓄積器である。電気化学作用とはたとえば、２次電池（蓄電池）また
は２重層コンデンサまたは電解質コンデンサ等にて生じるイオンの移動現象を指す。さら
に、電気化学作用とは、たとえば燃料電池等において電気エネルギーから化学エネルギー
への変換またはその逆の変換が生じるとき等の電気化学反応も指す。本発明を成立させる
ためには、何の作用に基づいて電気化学セル内にてエネルギーを蓄積または変換するかは
重要ではない。重要なのは、電気化学セルが、極性を形成するための２つの電極と、当該
２つの電極を分離するための少なくとも１つのセパレータとを有し、これらの構成要素が
電解質により囲まれていることである。前記電極、セパレータおよび電解質は、セル容器
内に保持されている。
【０００３】
　本発明において電極といった場合には、この電極の極性は重要ではなく、アノードもカ
ソードも双方ともに、本発明における電極である。電気化学セルを技術的に実現する際に
は、前記電極は複数部分により構成されることが多い。つまり、複数の部品をまとめて、
電気化学的に見てまとまった１つの電極を構成することが多い。これをまとめた全体を、
本発明では１つの電極と称することとする。したがって特許請求の範囲では、前記電極が
一体形または複数部分により構成できることを明確に特定した。
【０００４】
　１つのセル容器内における電極の配置構成に依存して、組み付けるべきセパレータの数
が決まる。両電極を相互に分離するセパレータを少なくとも１つ設けなければならない。
両電極を交互に入れて積層するかまたは巻き付ける場合には、電極の各部分領域間に複数
のセパレータを設ける必要がある場合がある。それゆえ、特許請求の範囲では、セパレー
タについては少なくとも１つとしている。セパレータを単数で用いていても、本発明では
、１のセル容器が複数のセパレータを包含した構成を除外することはない。したがって本
発明では、セパレータといった場合、複数の場合も含む。セパレータは、電極を相互に分
離して電気絶縁するが、電解質内にて移動するイオンを透過する、電気化学的に不活性の
部材である。
【０００５】
　本発明では、前記電極が扁平状に相互に重ねられているか、積層されているか、または
巻回されているかは重要ではない。これらの電池構成は、従来技術にて公知であり、本発
明では電池構造は重要ではない。
【０００６】
　しかし、本発明において決定的に重要なのは、セル、アノード、カソード、セパレータ
の３つの固体要素のうち少なくとも１つの固体要素のある程度の割合が多孔質であり、そ
の多孔性は製造プロセスにおいてばらついてしまうことである。実際には、両電極および
セパレータが多孔質であり、製造に起因してばらつきを生じる。
【０００７】
　多孔質とは、各部品の幾何学的な外寸から計算される体積が、物質により実際に囲まれ
る空間と一致せず、逆に、電極ないしはセパレータに含まれる固体が、気孔の形態の空の
領域を包囲していることを意味する。以下、この空の領域を「自由容積」と称する。セル
内のこの自由容積には、電極のすべての表面においてイオンの交換を阻害されずに行える
ようにするため、電解質を充填しなければならない。
【０００８】
　最適な動作と高性能とを実現するためには、セル内の自由容積に可能な限り完全に電解
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質を充填しなければならない。各構成要素の多孔性には、製造に起因してばらつきが生じ
、ひいては、セル内の自由容積にもばらつきが生じるので、最大限充填可能な電解質量に
もばらつきが生じることになる。
【０００９】
　従来のバッテリー製造では、自由容積の上述のばらつきはほとんど考慮されていなかっ
た。逆に、実際の自由容積の大きさを考慮することなく、固定的に決められた量の電解質
を各セルに充填していた。このような充填により、各セルの充填レベルにばらつきが生じ
ていた。比較的高い剛性のセル容器の場合には、このようなばらつきによって技術的な問
題が生じることはほとんどない。しかし、電気化学セルのセル容器が薄くてフレキシブル
な外被により形成される場合、電解質量のばらつきが、当該電気化学セルの機械的特性に
影響を及ぼす。たとえば、高性能のないしは高エネルギーを含むリチウムイオン２次電池
は、現在、いわゆる「パウチ型セル」として構成されるのが好まれている。これは、セル
容器がアルミニウムフィルムおよび／またはプラスチックフィルムにより形成された電池
セルである。薄膜のパウチ型セルは、電解質量のばらつきに反応して、所要スペースの変
化を生じさせ、この変化は、バッテリーモジュールを高密度で実装する際に阻害要因とな
る。しかしそれよりも大きな問題は、電解質充填量が異なると、各セルの振動力学的な固
有周波数が有意に変化してしまうことである。というのも、電解質により生じる減衰が変
動してしまうからである。特にリチウムイオン電池により駆動される車両等の移動用途に
おいて上述のような電気化学セルを用いる場合、運転中に上述のように振動特性が変化す
ると、セルに、予測不能な経時変化が生じてしまう。
【００１０】
　それゆえ、電気化学セル中の電解質量を可能な限り正確に、実際の自由容積に合わせて
調整する必要がある。本発明はこの課題を基礎としている。
【００１１】
　前記課題は、冒頭に述べた上位概念の方法であって、電解質の充填前に、少なくとも、
セル容器内に設けられた電極および当該セル容器内に設けられたセパレータの実際の厚さ
および実際の重量を考慮して、充填すべき当該電解質の量を決定する方法により解決され
る。
【００１２】
　したがって本発明は、請求項１に記載の製造方法を対象とする。
【００１３】
　本発明の基礎となる認識は、セル容器内に設けられた電極およびセパレータの実際の厚
さおよび実際の重量から、これらの多孔質の部材内の実際の自由容積が求められることで
ある。このようにして、自由容積をモデルベースで推定した結果に基づき、各個別のケー
スごとに最適な、電解質の充填量を求めることができる。このことはもちろん、各構成要
素の厚さおよび重量と、これにより求められる自由容積との関係が既知であることを前提
とする。この関係は実験により、製造すべきセルについて、統計学的手法で簡単に求める
ことができる。その後、技術的に実施されるプロセスにおいて、上記の求めた値を実装し
、充填すべき電解質量の設定に用いる。このことは具体的には、実際には、実験により求
められた値と、これにより求められるモデルとを、電解質充填装置の、コンピュータ制御
される制御装置にプログラム実装するということである。プロセスの実施中に測定装置が
、使用される構成要素の実際の厚さおよび重量を検出し、これらの測定値を前記制御装置
へ転送する。その後、充填装置の制御装置はモデルに従い、入力変数から電解質最適充填
量を計算し、その値を充填装置に対して設定する。
【００１４】
　充填すべき電解質の量は、電解質の体積または質量のいずれかにより求めることができ
る。具体的にはこのことは、前記モデルが電解質量を体積として、たとえば単位ｍｌで特
定し、充填装置は、これに応じた単位ｍｌの体積の電解質を準備してセル容器内に充填す
ることを意味する。このような方法は、電解質が液体である場合には、体積を良好に測定
することができて密度の変動により体積が大きく変化しない場合に有利である。
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【００１５】
　上述の方法に代えて択一的に、充填すべき電解質量を、その質量（重量）から求めるこ
とも可能である。これに応じて、前記制御装置は電解質の相応の計量分を計算し、この計
量分を充填装置に対して設定する。充填装置は、電解質の相応量を秤量し、これをセル容
器内に充填する。電解質量を質量方式で求めることは、電解質の密度が変動する場合に有
利であり、たとえば、電解液が温度の影響下で膨張または収縮する場合、または、粘性の
ゲル電解質、もしくは、固体電解質を粒子状にしたものを充填する場合に有利である。こ
のような媒質の場合、体積を常に確実に求めることができるとは限らないので、重量方式
で量を特定するのが有利である。
【００１６】
　基本的には、充填すべき量を体積および重量の双方で特定することにより、測定誤差を
補償することが可能である。
【００１７】
　既に述べたように、自由容積ひいては充填電解質量は、モデルを用いて特定される。モ
デルとはここでは、電解質量を計算するために、セル中の自由容積に実際に影響を及ぼす
パラメータにより決定される数式を規定することを意味する。ここで留意すべき点は、影
響要因の数は実際には多数であるため、これら全ての影響要因を評価して計算の入力とす
ることは無意味となることである。それゆえ、モデルは常に簡約的とされる。第１の簡約
化は本発明では、自由容積を計算するために、長さや幅という他の２つの幾何学的寸法を
用いずに、構成要素の厚さのみを用いることによって既に実現される。この１つの幾何学
的寸法に限定する理由は、技術的に実施されるプロセスにおいて電極のコーティング厚さ
やセパレータの層厚に生じるばらつきは、長さおよび幅に生じるばらつきと比較して大き
いからである。このことにより、セパレータおよび電極は通常、機器方向と当該機器方向
に対して横方向とにおける大きさが遵守する公差が通常は層厚のばらつきより狭いロール
・トゥ・ロール法で形成されることになる。それゆえ本発明では、モデルには各構成要素
の厚さのみが、つまり実質的にはコーティング厚さのみが用いられることになる。
【００１８】
　さらに別の好適な、モデルの簡略化は、充填すべき電解質を計算するために、組み付け
られる各構成要素の厚さの和と、実際の各重量の和とを変数として用いる１次式を用いる
ことである。この１次式の一般形は以下のようになる：
　E = a * Σ di + b * Σmi + c  [1]
　同式において、Ｅは充填すべき電解質量（特に体積および／または質量）を意味し、セ
ル容器内に存在する電極およびセパレータの実際の厚さの和であるΣｄｉ、および、当該
セル容器内に存在する電極およびセパレータの実際の重量の和であるΣｍｉは線形変数で
あり、固定的な係数ａ，ｂおよびｃは実験により求められ、ａおよびｂの場合には、厚さ
の和ないしは質量の和に対する実数の１次係数であり、ｃは実数の０次係数である。実数
の係数とはここでは、係数が実数であること、つまり、正、負または０となることができ
、また無理数の分数となることもできることを意味する。したがって、ａおよびｂは線形
関係式の２つの勾配を表し、ｃは、Ｅ軸上の曲線の線分を表す。
【００１９】
　このような２次元の関係式により、比較的少ない測定値（ΣｄｉおよびΣｍｉ）を用い
て比較的簡単に、充填すべき電解質量Ｅを非常に高信頼性で求めることができる。
【００２０】
　本発明ではさらに、厚さ和Σｄｉないしは質量和Σｍｉを求める２つの手段が可能であ
る。そのうち第１の態様では、加数ｄｉまたはｍｉを個別に、つまり別々に測定し、その
後にこれらの測定値を加算する。このようにして、物理的に求められた各個別の測定値か
ら、前記和が数学的に形成される。これに代えて択一的に、前記和を物理的に形成するこ
と、つまり、まとめたりないしは相互に積層して総和を物理的に測定することも可能であ
る。
【００２１】
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　数学的に和を求めることは、プロセス全体において簡単な測定値を生成しなければなら
ない場合に有利であり、他方の方法は、測定が困難である場合に有利である。適切な測定
手法の選択において最終的に重要なのは、測定対象の基板の特性と、電気化学セルの製造
プロセスの他の所与条件である。
【００２２】
　充填すべき電解質量Ｅを、セル容器内に存在する電極およびセパレータの総厚ｄＳｔａ

ｐｅｌと総質量ｍＳｔａｐｅｌとから計算する場合、この計算は、以下の特に簡単な１次
式［２］により実現される：
　E = a*dStapel + b*mStapel + c  [2]
　ここで、ａおよびｂは、セル容器内に存在する電極および当該セル容器内に存在するセ
パレータの総厚ｄＳｔａｐｅｌおよび総質量ｍＳｔａｐｅｌの実数の１次係数であり、ｃ
は実数の０次係数である。
【００２３】
　実際には、電極とセパレータとから成るセルスタックを単独で計量することはなく、通
常はセル容器内に入った状態で、電極に固定されたアレスタとともに計量する。セル容器
およびアレスタの重量はそれほど大きくばらつくことがないので、セルスタックとセル容
器とアレスタとの総重量を測定し、当該総重量からセル容器およびアレスタの重量を差し
引いて、値ｍＳｔａｐｅｌを求めることができる。
【００２４】
　電解質量を求めるための特に正確なモデルとしては、以下の形態の６次元の１次式が有
利である。
　E = a1*d1 + a2*d2 + a3*d3 + b1*m1 + b2*m2 + b3*m3 + c  [3]
　同式において、Ｅは充填すべき電解質量を意味し（特に体積および／または質量で特定
）、ｄ１は、たとえばアノードである第１電極の厚さであり、ｄ２は、たとえばカソード
である第２電極の厚さであり、ｄ３はセパレータの厚さである。係数ａ１，ａ２およびａ

３はここでも、各厚さの実数の１次係数である。係数ｂ１，ｂ２およびｂ３も同様に、第
１電極、第２電極およびセパレータの各重量ｍ１，ｍ２およびｍ３の実数の１次係数を意
味する。Ｅ軸線分としては、実数の係数ｃが用いられる。同式が含む係数の数は、上述の
数式［１］の係数の数より多く、これらは、２種類の電極およびセパレータの各物性によ
り良好に対応することができる。１つの電気化学セルに含まれるセパレータが複数である
場合、これら複数のセパレータの各厚さおよび各重量を個別に求め、各個別の係数を付す
ることができる。しかし、このようにすることは通常は不要である。というのも、セパレ
ータは複数部分から構成されていても、または複数の層に埋め込まれていても、電極とは
異なって常に同一の材料から成るからである。
【００２５】
　本発明は、電気化学セルを産業において大量生産することを対象としている。基本的に
は、各セルに、個別に特定した量の電解質を設けるのが望ましい。しかし、このようにす
ると量産を行う意味が無くなる。というのも、１製造ロットにおける自由容積のばらつき
はそれほど大きくないからである。むしろ、測定プロセスにおいて所定数の作業工程を規
定し、この作業工程の中で、当該製造ロット内の参照セルから求めた等しい量の電解質を
、すべてのセルに充填するのが有利である。電解質充填量を求める変動特性に課される要
求は、このようにして緩和することができ、このことによってプロセス確実性が向上し、
投資コストを削減することができる。
【００２６】
　したがって、本発明の他の１つの実施形態は、製造すべきセルの数に相当する数の作業
工程で複数の電気化学セルを製造する製造方法を対象とし、前記電気化学セルは特に２次
電池、電気二重層コンデンサ、電解質コンデンサまたは燃料電池であり、前記製造方法で
は、前記各作業工程において、それぞれ一体形または複数部分により構成される２つの電
極と少なくとも１つのセパレータとを含むセル容器に流動性の電解質を充填し、参照作業
工程において本発明の方法を実施して、参照量の電解質を充填した参照セルを取得し、他
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の残りのセル容器に同量の参照量の電解質を充填する。
【００２７】
　作業工程数もまた、プロセスにおける多孔性のばらつきに応じて決定される。有利には
作業工程数は、つまり、１つの参照電解質量に基づいて同量の電解質を充填するセル数は
、１０，０００未満に制限される。有利には、この作業工程数は１，０００未満であり、
特に有利には１００未満である。作業工程数を固定的に設定する代わりに、使用される各
構成要素の多孔性に影響を及ぼす外部イベントにより、作業工程数を設定することも可能
である。その際には、まず最初にプロセス外乱を考慮するだけでなく、特に、プロセスに
おいて消費される材料バッチの完全な消費を考慮すべきである。既に述べたように、ロー
ル・トゥ・ロール法を用いてウェブ製品として製造される電極およびセパレータに基づい
て、市販用の電気化学セルを形成する。このウェブ製品は、通常はロールとして納品され
、セルの製造プロセスに供給される。セル製造中に電極およびセパレータをロールから分
離する。基本的には、１ロール（１材料バッチ）の中では多孔質状態のばらつきはほとん
ど生じず、ロールの交換時に初めてばらつきが生じることが想定できる。このことと関連
して、１ロールから製造されるセル数に応じて作業工程数を決定するのが望ましい。この
ようにして、新規のロールを嵌めた後に新たな参照セルが再度求められるのを保証するこ
とができる。
【００２８】
　本発明はまた電気化学セルも対象としており、当該電気化学セルは特に、２次電池、電
気二重層コンデンサ、電解質コンデンサまたは燃料電池であり、前記２次電池は、特に有
利にはリチウムイオン２次電池であり、当該電気化学セルは、電解質密に封止されたセル
容器を有し、当該セル容器内に、それぞれ一体形または複数部分により構成される２つの
電極と、少なくとも１つのセパレータと、電解質とが設けられており、当該セル容器内に
存在する電解質の量は、当該セル容器内に存在する電極およびセパレータの実際の厚さお
よび実際の重量により決定されている。このような構成のセルは、本発明の製造方法を実
施することにより得られる。本発明の製造方法により製造された、上述の構成を有する電
気化学セルもまた、本発明の対象である。
【００２９】
　本発明はさらに、電気化学セルの製造装置も対象としており、当該製造装置は特に、２
次電池、電気二重層コンデンサ、電解質コンデンサまたは燃料電池の製造装置であり、以
下の構成を有する：
　ａ）電極およびセパレータを準備する手段
　ｂ）準備した前記電極および前記セパレータの厚さおよび重量を測定するための、測定
値を生成する測定装置
　ｃ）前記測定装置により生成された測定値から電解質量を計算するための制御装置
　ｄ）セル容器を準備する手段
　ｅ）セル容器内に電極およびセパレータを配置する手段
　ｆ）前記制御装置により計算された電解質量で電解質を準備する手段
　ｇ）準備した前記セル容器内に、準備した前記電解質量を充填する手段
　ここでは、前記製造装置の重要な構成のみを挙げたが、もちろん、本発明の製造方法を
実施するための前記製造装置は、他の構成要素も含むことができる。本発明の製造装置は
、セル製造の充填領域のみに関するものであるか、または、これに前置および／または後
置された、セル製造プロセスの製造区画も含むことができる。
【００３０】
　最後に本発明は、本発明の製造方法により本発明の構成の電気化学セルを製造するため
の前記製造装置の使用も対象とする。
【００３１】
　実施例
　以下、実施例を参照して本発明を詳細に説明する。
【図面の簡単な説明】
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【００３２】
【図１】１製造ロットにおける実際の自由容積の大きさの分布図（ヒストグラム）である
。
【図２】一定にした場合の充填量の、実際の自由容積からの偏差（従来技術）を比較する
ためのグラフである。
【図３】モデルにしたがって求めた場合の充填量の、実際の自由容積からの偏差（本発明
）を比較するためのグラフである。
【００３３】
　リチウムイオン電池セルに基づき、本発明の電解質充填法の使用と、これに対応するモ
デル形成とについて説明する。リチウムイオン電池セル（２次電池／蓄電池）は、以下の
機能部材を含む：
　アノード
　カソード
　アノードとカソードとを相互に絶縁するセパレータ
　前記電極とセパレータとを浸漬させる電解質。
　前記電極、セパレータおよび電解質は、セル容器内に収容されている。電解質が失われ
るのを回避し、各部品を化学的影響から保護するため、前記セル容器は閉鎖されている。
このセル容器内から、前記アノードないしはカソードに接続された極端子が突出している
。前記極端子を介して電圧を印加したり取り出すことにより、電気エネルギーをセル内に
蓄積したり、セル内から取り出す。
【００３４】
　このようなリチウムイオン電池セルを技術的に実現する際には、前記電極は層部材とし
て形成される。この層部材は、電気化学的に不活の支持膜に、電気化学活性材料をコーテ
ィングしたものを含む。アノードは、活物質としてのグラファイトをコーティングした銅
箔上に設けられている。アノードの活物質はグラファイトの他に導電カーボンおよびバイ
ンダも含む。アノードの活物質は、表面積を大きくするために多孔質とされており、この
ように表面積を大きくすることは、セルの性能に有益である。それに対し、アノードの銅
箔は中実である。
【００３５】
　カソードは、アルミニウムシートに金属混合酸化物をコーティングしたものをベースと
している。この金属混合酸化物もまた、バインダを用いて相互に結合され、かつ前記シー
ト上に結合され、添加物として導電カーボンが用いられる。混合金属酸化物としては、た
とえば酸化ニッケル、酸化マンガン、酸化コバルトが考えられる。カソードの前記コーテ
ィングも多孔質であり、アルミニウムシートは中実である。
【００３６】
　本発明は、使用される活物質に依存せずに使用することができる。従来技術では、リチ
ウムイオン電池セルを構成できる種々の材料対が多数知られており、以下の文献にこれら
の材料対が挙げられている：
　Van Schalkwijk, Walter; Scrosati, Bruno: Advances in Lithium-Ion Batteries. 20
02, 1-5, DOI: 10.1007/0-306-47508-1_1
　セパレータとしては、ポリマーフィルム、不織布または薄膜セラミック部材にコーティ
ングしたもの、またはコーティングしないものを用いることができる。有利には、有機／
無機複合材料をセパレータとして用いることができ、たとえば、有機不織布に無機コーテ
ィングを施したものをベースとする複合材料を用いることができる。このようなセパレー
タも、電解質を保持するためにある程度の多孔性を有する。
【００３７】
　たとえばプラスチックコーティングを施されたアルミニウムシートの形態であるセル容
器内では、アノードとカソードとが前記セパレータにより分離されて収容されており、電
解質が充填されて閉鎖されている。これについては、従来の一般的技術を参照されたい。
【００３８】
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　電解質としては、リチウム塩を有機溶剤またはイオン性液体に溶解したものが適してい
る。これについても、従来の一般的技術を参照されたい。
【００３９】
　セルの設置スペースを特に有効に活用するために、電気化学的に機能する前記各電極を
複数部分から構成する。たとえばアノードは、多数の個々のアノードを相互に電気的に接
続したものから成る。カソードもまた、複数の個別のカソードを相互に接続したものから
成る。電極の各個別の構成部材間には、それぞれセパレータが挿入される。このことは、
１つのセル容器内には電解液の他に多数の個別の多孔質部材が設けられているが、これら
多数の多孔質部材は、機能的／電気化学的に見ると、アノードとカソードとセパレータと
いう３つの要素のみとなることを意味する。
【００４０】
　表１は、本発明により製造されたセルの各構成要素のパラメータを示す。
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【表１】

　表１から分かるように、電気化学的に見て１つのカソードは、２４個の個別のカソード
構成部分から構成されており、電気化学的に見て１つのアノードは２５個の個別のアノー
ド構成部分から構成されている。これら各個別の構成部分間にはそれぞれセパレータ部品
が挿入されているので、総じて５０個のセパレータ部品が組み付けられていることになる
。したがって、１つのセル容器には９９個の多孔性の構成部材と電解液とが包含されてい
る。
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【００４１】
　厚さおよび単位面積重量の値は、統計学的に正規分布となっている。電極の厚さおよび
単位面積重量の標準偏差は、目標値の０．５％である。セパレータの厚さおよび単位面積
重量の標準偏差は、目標値の１．０％である。このことは、電極のコーティング厚さが製
造に起因して、各電極の目標値である１７０μｍの前後に±０．５％変動していることを
意味する。アノードの単位面積重量（２２０ｇ／ｍ２）およびカソードの単位面積重量（
３７０ｇ／ｍ２）もまた、±０．５％変動する。他の値は一定であると見なす。３０μｍ
としたセパレータの目標厚さにも標準偏差が生じており、これは±１％の領域内である。
セパレータの目標単位面積重量（３５ｇ／ｍ２）もまた、製造に起因して±１％変動して
いる。セパレータの他の測定値は一定であると見なす。
【００４２】
　考察対象である製造ロットの自由容積のグラフを図１に示す。その正規分布（ガウスの
釣鐘）が、同図のヒストグラムにおいて明確に認識できる。
【００４３】
　製造に起因してコーティング厚さおよび単位面積重量にばらつきが生じることにより、
各構成部分の多孔性にばらつきが生じ、これにより、電解質が充填されるセルの自由容積
にもばらつきが生じる。自由容積のばらつきは１％のオーダ内であり、よって、目標充填
量のばらつきも１％のオーダ内となる（標準偏差１σ）。
【００４４】
　統計学的手法すなわち線形回帰を用いて、正規分布である前記値から、１次方程式［１
］の係数ａおよびｂが計算される。そのために必要な数学的基礎は、以下の文献に記載さ
れている：
　Storm, Regina: Wahrscheinlichkeitsrechnung, mathematische Statistik und statis
tische Qualitaetskontrolle. 第１１版、２００１年、ミュンヘン、ウィーン: Fachbuch
verlag Leipzig im Carl-Hanser-Verlag ISBN 3-446-21812-2。
【００４５】
　０次の係数ｃも、数学的に前記線形回帰により求めることができる。しかし、実際の動
作に際しては、自由容積を充填するために必要な量より幾らか多くの電解質を充填するの
が有利である。その理由はたとえば、蓄電池の動作中に電解質が消費または分解されてし
まうからである。この消費ないしは分解を補償するためには、ｃを数学的計算値よりも幾
らか高い値に選択する。ｃの最適値を求めるためには、実際の試行においてｃを変化させ
、その結果得られたセルの光学特性、減衰、および電気化学的特性を評価する。この評価
結果から、一定の係数ｃの最適値が求められる。
【００４６】
　図１にて示した、電池セルの試行セットでは、図２の線形モデルの係数が得られる。
係数               変数               単位               値
a                  セル厚さ           ml/mm              51.6616
b                  セル重量           ml/g               -0.3166
c                  定数               ml                 1.3847
　表２：モデルから計算した各係数
【００４７】
　次に、これらの値を数式［１］において使用して、具体的な線形回帰方程式［４］を求
める。
【００４８】
　数式４：回帰結果
　E [ml] = 51.6616 * Σ di [mm] - 0.3166 * Σ mi [g] + 1.3847 [4]
　ここで、線形係数ｃは専ら数学的に、回帰から求められる。このようにして、自由容積
には完全に充填がなされる。現場において、さらに電解質を余剰的に充填したい場合には
、この余剰量を上述のようにして求めることができる。
【００４９】
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　この数式を用いて、電解質最適充填量Ｅを求めることができる。こうするためには、電
極およびセパレータの厚さの合計Σｄｉを測定し、また、セル容器内に存在する電極およ
びセパレータの総重量Σｍｉも測定する。厚さ測定はたとえば光電式に行うことができ、
特にレーザ三角測量法により行うことができる。構成部材のスタックが軟質である場合に
は、厚さ測定時に、２つの面平行のプレート間に規定の力で挟み込み、両プレートの距離
を測定することが推奨される。このようにして、変形に起因する測定誤差を回避すること
ができる。質量の合計Σｍｉは計量により求められる。これに代えて択一的に、電極とセ
パレータとのスタックを全体として測定することにより、１回の測定で厚さの合計を取得
することも可能である。また択一的に、電極およびセパレータの各厚さを個別に測定し、
数学的に加算していくことも可能である。また、電極およびセパレータの積層体全体を秤
量すること、または、電極およびセパレータをそれぞれ個別に秤量し、これらの測定値を
加算して総重量を求めることも可能である。これらの値を数式［４］にて使用することに
より、セル容器内に入れられた電極およびセパレータの実際の厚さおよび重量を考慮した
電解質最適充填量Ｅが、体積で単位ｍｌで求められる。
【００５０】
　図２および３の各図は、実際の自由容積を横軸として充填量Ｅを示すグラフである。理
想的には１：１の比となり、これは、両軸の交点を角度４５°で通過する直線により表さ
れる。
【００５１】
　図２中において横方向に分布した点集合は、従来技術のように、電解質量を１９６ｍｌ
に固定した場合のものである。実際の自由容積が１９６ｍｌとなる領域では一致が見られ
るものの、境界領域に向かうほど誤差が非常に大きくなる。
【００５２】
　それに対し、図３において対角線状に延在する点集合は、モデルベースで数式［４］に
より求められたものである。各点は、セル構成要素の実際の各厚さおよび各重量の値が統
計学的に分布しているという前提の下で計算した電解質量である。実際の自由容積からの
充填量の偏差に生じる誤差は、自由容積が変わって幅広い領域においてもごく僅かのみで
あることが分かる。理論的には、より多くのパラメータを用いて、たとえば数式［３］に
よってモデルを計算することにより、電解質量をモデルベースで計算して求めた点集合を
さらに改善することが可能である。これにより、点集合の各点は理想的な対角線上により
密接するように移動する。しかし、パラメータ数を増加させると、その結果を計算するた
めのコストが増大する。このコスト増大は通常、経済的に妥当でなくなってしまう。しか
し、上記にて提示した線形モデルにより、コストと品質改善との間で優れた妥協線を見出
すことができる。
【００５３】
　図２および３を比較すると、モデルベースのシステム（図３）における充填誤差、つま
り、各点から理想的な対角線までの距離は、充填量を一定にして用いた場合（図２）より
格段に小さくなることが分かる。
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【手続補正書】
【提出日】平成26年11月26日(2014.11.26)
【手続補正１】
【補正対象書類名】特許請求の範囲
【補正対象項目名】全文
【補正方法】変更
【補正の内容】
【特許請求の範囲】
【請求項１】
　一体形または複数部分より成る２つの電極と、少なくとも１つのセパレータとを含むセ
ル容器に、流動性の電解質を充填する、製造方法において、
　前記電解質の充填前に、少なくとも、前記セル容器内に存在する状態の前記電極および
当該セル容器内に存在する状態の前記セパレータの実際の厚さおよび実際の重量を考慮し
て、充填すべき当該電解質の量を求める
ことを特徴とする製造方法。
【請求項２】
　充填すべき前記電解質の量を、当該電解質の重量および／または体積で求める、
請求項１記載の製造方法。
【請求項３】
　充填すべき前記電解質の量Ｅを、前記セル容器内に存在する状態の前記電極および当該
セル容器内に存在する状態の前記セパレータの実際の厚さの和Σｄｉおよび実際の重量の
和Σｍｉから、以下の１次式［１］により計算し、
　E = a * Σ di + b * Σmi + c  [1]
同式中、
　ａおよびｂは、前記厚さの和Σｄｉないしは前記質量の和Σｍｉの実数の１次係数であ
り、
　ｃは、実数の０次係数である、
請求項１または２記載の製造方法。
【請求項４】
　加数ｄｉおよび／またはｍｉを個別に測定し、その後、測定値を加算して前記厚さの和
Σｄｉないしは前記質量の和Σｍｉを求める、
請求項３記載の製造方法。
【請求項５】
　前記厚さの和Σｄｉおよび／または前記質量の和Σｍｉを総厚ｄＳｔａｐｅｌないしは
総質量ｍＳｔａｐｅｌとして測定する、
請求項３記載の製造方法。
【請求項６】
　充填すべき前記電解質の量Ｅを、前記セル容器内に存在する状態の前記電極および当該
セル容器内に存在する状態の前記セパレータの前記総厚ｄＳｔａｐｅｌと前記総質量ｍＳ

ｔａｐｅｌとから、以下の１次式［２］にしたがって計算し、
　E = a*dStapel + b*mStapel + c  [2]
同式中、
　ａおよびｂは、前記セル容器内に存在する状態の前記電極および当該セル容器内に存在
する状態の前記セパレータの前記総厚ｄＳｔａｐｅｌおよび前記総質量ｍＳｔａｐｅｌの
実数の１次係数であり、
　ｃは、実数の０次係数である、
請求項５記載の製造方法。
【請求項７】
　充填すべき前記電解質の量Ｅを、前記セル容器内に存在する状態の前記電極および当該
セル容器内に存在する状態の前記セパレータの実際の各厚さｄ１，ｄ２，ｄ３および実際
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の各重量ｍ１，ｍ２，ｍ３から、以下の１次式［３］にしたがって計算し、
　E = a1*d1 + a2*d2 + a3*d3 + b1*m1 + b2*m2 + b3*m3 + c  [3]
同式中、
　ａｉおよびｂｉは、第１電極の厚さｄ１、第２電極の厚さｄ２および前記セパレータの
厚さｄ３の実数の１次係数、ないしは、当該第１電極の質量ｍ１，当該第２電極の質量ｍ

２および当該セパレータの質量ｍ３の実数の１次係数であり、
　ｃは、実数の０次係数である、
請求項１または２記載の製造方法。
【請求項８】
　製造すべき電気化学セルの数に相当する数の作業工程で複数の電気化学セルを製造する
製造方法であって、
  前記各作業工程において、それぞれ一体形または複数部分により構成される２つの電極
と少なくとも１つのセパレータとを含むセル容器に流動性の電解質を充填する、製造方法
において、
　参照作業工程において、請求項１から６までのいずれか１項記載の製造方法を実施して
、参照量の電解質を充填した参照セルを取得し、他の残りのセル容器に参照量と同量の電
解質を充填する
ことを特徴とする、製造方法。
【請求項９】
　前記作業工程の数は１００００未満である、
請求項８記載の製造方法。
【請求項１０】
　前記作業工程の数をイベントにより設定する、
請求項８記載の製造方法。
【請求項１１】
　前記作業工程の数を、前記製造方法において消費される材料バッチの完全な消費により
設定する、
請求項１０記載の製造方法。
【請求項１２】
　前記電気化学セルは、２次電池、電気二重層コンデンサ、電解質コンデンサまたは燃料
電池である、
請求項１から１１までのいずれか１項記載の製造方法。
【請求項１３】
　電解質密に封止されたセル容器を有する電気化学セルであって、
　前記セル容器内に、それぞれ一体形または複数部分により構成される２つの電極と、少
なくとも１つのセパレータと、電解質とが設けられている電気化学セルにおいて、
　前記セル容器内に存在する電解質の量は、当該セル容器内に存在する状態の電極および
当該セル容器内に存在する状態のセパレータの実際の厚さおよび実際の重量により決定さ
れている
ことを特徴とする電気化学セル。
【請求項１４】
　前記電気化学セルは、２次電池、電気二重層コンデンサ、電解質コンデンサまたは燃料
電池である、
請求項１３記載の電気化学セル。
【請求項１５】
　電気化学セルの製造装置であって、
　ａ）電極およびセパレータを準備する手段と、
　ｂ）準備した前記電極および前記セパレータの厚さおよび重量を測定するための、測定
値を生成する測定装置と、
　ｃ）前記測定装置により生成された測定値から電解質量を計算するための制御装置と、
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　ｄ）セル容器を準備する手段と、
　ｅ）セル容器内に電極およびセパレータを配置する手段と、
　ｆ）前記制御装置により計算された電解質量で電解質を準備する手段と、
　ｇ）準備した前記セル容器内に、準備した前記電解質量を充填する手段と
を有することを特徴とする製造装置。
【請求項１６】
　前記製造装置は、２次電池、電気二重層コンデンサ、電解質コンデンサまたは燃料電池
の製造装置である、
請求項１５記載の製造装置。
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