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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
 ａ）繊維性の高分子材料と炭素材料を液体の存在無しで接触させて、炭素材料が絡まっ
た繊維性の高分子材料の網状構造を形成し；
 ｂ）工程ａ）において形成された前記網状構造を液体と接触させてスラリーを形成し； 
 ｃ）前記スラリーの少なくとも一部を第１の基板上に堆積させて、前記スラリーを含む
層を形成し；
 ｄ）前記第１の基板に対向し、前記層の少なくとも一部を覆うように、第２の基板を位
置させて該第２の基板を前記層と接触させることにより、積層構造を形成する、
各工程を有してなる電気二重層装置のための電極を形成する方法であって、
　前記積層構造が、電気二重層装置の電極を構成し、
　前記第１の基板及び前記第２の基板が、前記スラリーを付着させて層とするために使わ
れること、及び、
 前記第１及び第２の基板のうちの少なくとも１つが、前記スラリーに含まれる前記液体
の少なくとも一部を吸収する能力を有するものである、
 ことを特徴とする電気二重層装置のための電極を形成する方法。
【請求項２】
 前記形成工程が、基板上に前記スラリーの少なくとも一部を沈着させることを含むこと
を特徴とする請求項１記載の方法。
【請求項３】
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 工程ａ）で形成された網状構造が、高分子材料の相互接続ネットワーク内に複数の炭素
粒子を含むことを特徴とする請求項１または２記載の方法。
【請求項４】
 前記繊維性の高分子材料が、ポリテトラフルオロエチレンを含むものであることを特徴
とする請求項１から３いずれか１項記載の方法。
【請求項５】
 前記炭素材料が、カーボンブラック、グラファイト、アセチレン・ブラック、活性炭、
またはそれらの組合せを含むものであることを特徴とする請求項１から４いずれか１項記
載の方法。
【請求項６】
 前記積層構造を圧延する工程を更に有してなることを特徴とする請求項１から５いずれ
か１項記載の方法。
【請求項７】
 前記第１の基板および第２の基板のうちで前記液体の少なくとも一部を吸収する能力を
有する基板が、多孔質の媒体からなるものであることを特徴とする請求項１から６いずれ
か１項記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【関連出願の相互参照】
【０００１】
　本願は、参照することにより本明細書に援用される、２００８年５月２９日出願の米国
特許出願第１２／１２９，２０８号の優先権の利益を主張する。
【技術分野】
【０００２】
 本開示は、電気二重層コンデンサなどの電気装置における、電極および他の構成要素に
使用するのに適した炭素および繊維性の高分子組成物の製造方法に関する。
【背景技術】
【０００３】
 電気二重層コンデンサなどの高密度のエネルギー蓄積装置は、多くの研究の対象となっ
てきた。電気二重層コンデンサ、すなわちＥＤＬＣは、典型的には、多孔質の隔離板によ
って隔てられた炭素電極、電流コレクタ、および電解質溶液を含むコンデンサの一種であ
る。電位をＥＤＬＣに印加するときに、陰イオンを正極に、陽イオンを負極に引き付ける
ことから、イオン電流が流れる。このイオン電流の流れは、各分極性電極と電解質溶液の
接触面に蓄えられる電荷を生じる。
【０００４】
 ＥＤＬＣの設計は、対象とする用途に応じて変更でき、例えば、標準的なゼリーロール
設計、プリズム設計ハニカム設計、ハイブリッド設計、または当技術分野で既知の他の設
計が挙げられる。エネルギー密度およびＥＤＬＣの比出力は、電極および使用する電解質
を備えた、ＥＤＬＣを含む成分の特性の影響を受けうる。電極に関しては、高表面積の炭
素、カーボン・ナノチューブ、炭素の他の形態、および複合材料は、通常、このような装
置の製造に使用されている。
【０００５】
 ＥＤＬＣ電極のための炭素材料は、通常、電流コレクタまたは他の基板上にコーティン
グおよび／または沈着される。安定かつ均一な分散を生じさせるためには、これら炭素材
料を、典型的には、例えばポリフッ化ビニリデン（ＰＶＤＦ）などの結合剤と混合する。
例えば、従来の方法では、炭素材料と例えばＰＶＤＦなどの結合剤のスラリーを、グラフ
ァイトコーティングしたアルミニウム電流コレクタ上にコーティングすることができ、こ
こで、スラリーコーティングを、典型的には、加熱および／または真空に曝露して、存在
しうる液体を除去する。ＰＶＤＦなどの結合剤材料の使用は、電極を調製するために必要
とされる処理時間を増大させ、汚染を生じる可能性があり、大きい内部抵抗を生じる結果
となり、よって、所定の電極構造に利用可能な性能を低下させてしまう。
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【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
 従って、従来の電気二重層コンデンサに関する前述の問題および他の欠点に対処するこ
とが必要とされている。これらの必要性および他の必要性は、本発明の炭素組成物および
方法によって満たされる。
【課題を解決するための手段】
【０００７】
 本開示は、電気二重層コンデンサなどの電気装置における、電極および他の構成要素に
使用するのに適した炭素および繊維性の高分子組成物の製造方法に関する。本開示は、新
規炭素および繊維性の高分子組成物の使用を通じて、上記問題の少なくとも一部に対処す
るものである。
【０００８】
 第１の態様では、本開示は、繊維性の高分子材料と炭素材料を接触させて混合物を形成
し、前記混合物を液体と接触させてスラリーを形成し、次に前記スラリーを含む層を形成
する、各工程を有してなる方法を提供する。
【０００９】
 第２の態様では、本開示は、前記繊維性の高分子材料がポリテトラフルオロエチレンを
含むことを特徴とする、上記方法を提供する。
【００１０】
 第３の態様では、本開示は、上述の方法によって生じる層を提供する。
【００１１】
 第４の態様では、本開示は、上述の方法によって生じる層状の組成物を含む、電極およ
び／または装置を提供する。
【００１２】
 本発明の追加の態様および利点は、一部には、詳細な説明および添付の特許請求の範囲
に記載され、また一部には、詳細な説明から導かれるか、本発明の実施によって習得する
ことができよう。後述する利点は、添付の特許請求の範囲において特に指摘される要素お
よび組合せによって認識され、達成されるであろう。前述の概要および以下の詳細な説明
は、典型例かつ単に説明のためのものであって、本発明を開示されるように限定しないこ
とが理解されるべきである。
【００１３】
 本明細書に取り込まれ、本明細書の一部を構成する添付の図面は、以下に記載する幾つ
かの態様を例証している。同様の数字は、図面全体を通じて、同一の要素を表す。
【図面の簡単な説明】
【００１４】
【図１】本開示のさまざまな態様に従った、圧延後の炭素と繊維性のＰＴＦＥ材料の混合
物の電子顕微鏡写真。
【発明を実施するための形態】
【００１５】
 本発明は、以下の詳細な説明、実施例、および特許請求の範囲、およびそれらの前述お
よび後述の説明を参照することにより、さらに容易に理解することができる。しかしなが
ら、本発明の組成物、物品、装置、および方法を開示および説明する前に、本発明は、他
に特に規定されない限り、開示される特定の組成物、物品、装置、および方法に限定され
ず、当然ながら、変化しうることが理解されるべきである。本明細書で用いられる技術用
語は、単に特定の態様を説明する目的であって、限定されることは意図されていないこと
も理解されるべきである。
【００１６】
 本発明の以下の説明は、現在知られている態様における、本発明の可能な教示として提
供される。この目的を達成するため、本明細書に記載する本発明のさまざまな態様には、
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本発明の有益な結果を得つつも、多くの変更をなしうることが、当業者に認識および理解
されよう。本発明の所望の利益の一部は、他の特徴を利用することなく、本発明の特徴の
幾つかを選択することによって、得ることができることも明白であろう。したがって、当
業者は、本発明に対する多くの変更および適合が可能であり、ある特定の環境ではそれが
望ましくさえあり、本発明の一部である。従って、次の説明は、本発明の原理の例証とし
て提供され、それらに限定されない。
【００１７】
　開示される方法及び組成物に使用可能な、開示される方法及び組成物と共に使用可能な
、開示される方法及び組成物の調製に使用可能な、または、開示される方法及び組成物の
製品でありうる、材料、化合物、組成物、及び成分について開示する。これら及び他の材
料も本明細書に開示され、当然ながら、これらの材料の組合せ、部分集合、相互作用、群
などが開示される場合、各々の、さまざまな個別または集団の組合せ、及びこれらの化合
物の順列についての具体的な言及が明白には開示されていなくても、各々は本明細書で特
に意図され、記載されているということが理解されよう。したがって、置換基Ａ、Ｂ、Ｃ
が開示されると同時に、置換基Ｄ、Ｅ、Ｆが開示され、また、置換基の例Ａ－Ｄが開示さ
れており、各々については個々に列挙されていない場合でも、各々が個別に、及び集合的
に意図されている。したがって、この例では、Ａ－Ｅ、Ａ－Ｆ、Ｂ－Ｄ、Ｂ－Ｅ、Ｂ－Ｆ
、Ｃ－Ｄ、Ｃ－Ｅ、及びＣ－Ｆの各組合せが明確に意図され、Ａ、Ｂ、Ｃ；Ｄ、Ｅ、Ｆ；
及び組合せ例Ａ－Ｄの開示に基づいて、開示されているとみなされるべきである。同様に
、これらの任意の部分集合または組合せについても、明確に意図され、開示されている。
したがって、例えば、Ａ－Ｅ、Ｂ－Ｆ、及びＣ－Ｅの下位群は明確に意図されており、Ａ
、Ｂ、Ｃ；Ｄ、Ｅ、Ｆ；及び組合せ例Ａ－Ｄの開示に基づいて、開示されているとみなさ
れるべきである。この概念は、開示される組成物の製造及び使用方法における工程を含む
、この開示のすべての態様に適用されるが、これらに限定されない。したがって、行われ
うるさまざまな付加的工程が存在する場合、これらの付加的工程の各々が、開示される方
法についての任意の特定の実施の形態で、または、実施の形態を組み合わせて行うことが
でき、これらの組合せの各々が明確に意図されており、開示されているとみなされるべき
であるものと理解されたい。
【００１８】
 本明細書および添付の特許請求の範囲では、多くの用語に関する言及は、以下の意味を
有するように定義される。
【００１９】
 「随意的な」または「随意的に」は、その後に説明する事象または環境が生じても生じ
なくてもよく、その記載は、事象または環境が生じる場合と生じない場合を含むことを意
味する。
【００２０】
 範囲は、本明細書では、「約」が付加された１つの特定の値、または「約」が付加され
た、１つの特定の値から別の特定の値までとして表される。このように範囲が表される場
合、別の態様には、１つの特定の値または、１つの特定の値から別の特定の値までが含ま
れる。同様に、先行詞「約」を用いて、値が近似値のように表現される場合、その特定の
値が別の態様を形成するものと理解されよう。さらには、各範囲の終点が、もう１つの終
点と関係する場合、及び、もう一方の終点とは独立している場合の両方において、重要で
あるということも理解されよう。
【００２１】
 本明細書では、成分の「重量％」または「重量パーセント」または「重量によるパーセ
ント」は、特に逆のことが規定されない限り、パーセンテージで表した、成分を含む組成
物の全重量に対する、成分の重量の比のことをいう。
【００２２】
 本明細書では、電気二重層コンデンサまたは「ＥＤＬＣ」は、例えば、スーパーコンデ
ンサ、ウルトラコンデンサ、標準的なゼリーロール設計、プリズム設計、ハニカム設計、
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ハイブリッド設計、または当技術分野で既知の他の設計を有する装置を含む、電荷を貯蔵
するように構成された装置のことをいう。
【００２３】
 本明細書では、「混合」または「混合する」という用語は、混合物を提供するように材
料を接触させることをいうことが意図されている。混合物が均質であること、または、混
合物の成分のいずれかが均一に混合物中に分散されることは必要としない。
【００２４】
 本明細書では、「粉末」という用語は、複数の離散した粒子のことをいうことが意図さ
れている。粉末またはこれらの粉末を形成する任意の１つ以上の離散した粒子は、所定の
組成物を含み、任意の特定の形態を有し、または易流動性であることは必要とされない。
【００２５】
 本明細書では、「網状構造」という用語は、少なくともある程度粒子を絡ませることが
できる間隔で、互いに付着した１つ以上の繊維性の要素のことをいうことが意図される。
さまざまな態様では、網状構造は、例えば、スパイダーウェブまたはコブウェブなどのウ
ェブを形成することができ、および／またはそれらに似せることができ、および／または
、メッシュ様の構造を有しうる。網状構造が所定の形状または形態を含むか、または任意
の１つ以上の要素が一定間隔で接続されることは、必要としない。
【００２６】
 上に概説したように、本開示は、例えば電気二重層コンデンサなどの電気装置における
、例えば、電極および他の構成要素に使用するのに適した、炭素および繊維性の高分子組
成物の製造方法を提供する。
【００２７】
 従来の電極の製造方法は、炭素材料、液体、および例えばＰＶＤＦなどの結合剤のスラ
リーを形成する工程を含みうる。スラリーは、市販のグラファイトコーティングしたアル
ミニウム電流コレクタ上にコーティングすることができ、その後に、加熱および／または
真空に曝露し、液体を除去する。他の方法は、ＰＴＦＥ材料の焼結に、例えば２５０℃へ
の実質的な加熱を必要とし、電極構造に十分な強度を提供する、微粒子ＰＴＦＥ材料の使
用を含む。このように通常調製される電極に特有の高孔隙率およびこれらの電極の調製に
必要な高温は、望ましくなく、本明細書に記載の組成物および方法と比較して、低いエネ
ルギー密度を生じうる。加えて、接着剤は、典型的には、電極テープを電流コレクタに結
合するために用いられる。これらの接着剤は、電極構造内に高い内部抵抗を生じうる。さ
らなる他の従来の方法は、微粒子ＰＴＦＥおよび炭素の乾燥混合物を繊維化（fibrilize
）するための技術の使用を含むが、これらの方法は、電極を電流コレクタに取り付けるた
めには高温での加熱を必要とする、凝集した粒子および非均一の電極を生じうる。
【００２８】
 本開示の方法は、さまざまな態様において、繊維性の高分子材料と炭素材料を接触させ
て混合物を形成し、前記混合物を液体と接触させてスラリーを形成し、次に前記スラリー
を含む層を形成する、各工程を有してなる。他の変形および随意的な工程もまた、特定の
成分および得られた材料の対象とする用途に応じて、本明細書に記載の方法に取り込んで
差し支えない。本明細書に記載の方法における繊維性の高分子材料の使用は、他の結合剤
材料および／または取り扱いおよび／または性能の問題を生じうる加工工程なしに、例え
ば、電極構造における使用に適した、炭素の絡まった塊を提供することができる。
【００２９】
 本開示の繊維性の高分子材料は、本明細書に記載の方法における使用に適した繊維性の
高分子材料でありうる。１つの態様では、繊維性の高分子材料は、炭素材料と接触する際
に、網状構造を形成することができる。
【００３０】
 １つの態様では、繊維性の高分子材料は、複数の個別の繊維および／または繊維の束を
含みうる。別の態様では、複数の個別の繊維の少なくとも一部は、約１より大きい縦横比
を有する。さらに他の態様では、実質的な部分、例えば、繊維の約２０、３０、４０、５
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０、６０、７０、８０、９０、９５、または９９重量％が、約１より大きい縦横比を有す
る。さらに他の態様では、１つ以上の個別の繊維の縦横比は、約１、２、４、５、８、１
０、２０、３０、５０より大きいか、またはそれ以上でありうる。理論に縛られることは
望まないが、例えば約１を超える高い縦横比を有する繊維は、例えば、炭素材料と接触す
る（例えば、ミルにかける）とエンタングルメントを形成しうると考えられる。対照的に
、約１を超える縦横比を有さない繊維は、エンタングルメントなしに、自由流動性の塊を
形成しうる。別の態様では、繊維性の高分子材料は、相互接続した、および／または網状
構造および／またはウェブを形成するように絡まった、複数の個別の部分を有する高分子
材料を含みうる。繊維性の高分子材料は、離散および／または分離した個別の繊維を含む
ことを必要とせず、繊維性の高分子材料の少なくとも一部は、束にまとめられて構わない
ことに留意されたい。
【００３１】
 １つの態様では、本開示の繊維性の高分子材料は、高分子材料の塊および／または凝集
物を含まないか、または実質的に含まない。別の態様では、繊維性の高分子材料の少なく
とも一部は、高分子材料の塊および／または凝集物を含まないか、または実質的に含まな
い。
【００３２】
 本開示の繊維性の高分子材料は、例えば電極における使用に適した、任意の高分子材料
を含みうる。１つの態様では、繊維性の高分子材料は、ポリテトラフルオロエチレン（Ｐ
ＴＦＥ）を含む。特定の態様では、繊維性の高分子材料は、Ｅ. Ｉ. ｄｕ Ｐｏｎｔ ｄｅ
 Ｎｅｍｏｕｒｓ ａｎｄ Ｃｏｍｐａｎｙ（例えば、ＤｕＰｏｎｔ Ｆｌｕｏｒｏｐｒｏｄ
ｕｃｔｓ社（米国デラウエア州ウィルミントン所在））から市販されるＴＥＦＬＯＮ（登
録商標）６１３Ａを含む。他の態様では、繊維性の高分子材料は、他の高分子材料を含み
うる。さらに他の態様では、繊維性の高分子材料は、随意的に、例えば、結合剤、加工助
剤、無機充填剤、コーティング、またはそれらの組合せなどの他の成分を含む組成であり
うる。
【００３３】
 本開示の繊維性の高分子材料は、使用する特定の成分および得られた組成物の対象とす
る用途に応じて、適切な量で存在しうる。１つの態様では、存在する繊維性高分子材料の
量は、炭素材料の少なくとも一部とともに網状構造および／またはエンタングルメントを
形成するのに十分である。別の態様では、存在する繊維性高分子材料の量は、すべてのま
たは実質的にすべての炭素材料とともに、網状構造および／またはエンタングルメントを
形成するのに十分である。１つ以上のカーボン粒子の密度、縦横比、および大きさは変化
して差し支えなく、このように、炭素材料を少なくともある程度絡めるために必要とされ
る繊維性高分子材料の量は、変化しうることに留意されたい。
【００３４】
 さまざまな態様では、繊維性の高分子材料は、炭素および繊維性の高分子組成物の約２
～約５０重量％を構成し、例えば、約２、３、４、５、８、１０、１５、２０、２５、３
０、３５、４０、４５、または５０重量％でありうる。他の態様では、繊維性の高分子材
料は、炭素および繊維性の高分子組成物の約２重量％未満または約５０重量％を超えて構
成されうる。他の態様では、炭素の繊維性高分子材料に対する比は、約２０：１～約１：
２０であって差し支えなく、例えば、約２０：１、１８：１、１５：１、１２：１、９：
１、６：１、３：１、１：１、１：３、１：６、１：９、１：１２、１：１５、１：１８
、または１：２０；または約１２：１～約６：１であってもよく、例えば、約１２：１、
１１：１、１０：１、９：１、８：１、７：１、または６：１である。他の態様では、炭
素の繊維性高分子材料に対する比は、約２０：１を超えうる、または約１：２０未満であ
ってもよく、本開示は、繊維性の高分子材料の特定の比または濃度に限定されることは意
図していない。
【００３５】
 繊維性の高分子材料は市販されており、当業者は、本開示の方法に使用するための適切
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な繊維性の高分子材料を容易に選択することができよう。
【００３６】
 本開示の炭素材料は、例えば、電極における使用に適した任意の炭素材料を含みうる。
さまざまな態様では、炭素材料は、カーボンブラック、アセチレン・ブラック、活性炭、
黒鉛材料、非晶質の炭素、またはそれらの組合せを含みうる。１つの態様では、炭素材料
は、活性炭および／または活性炭とカーボンブラックの混合物を、例えば、９０：１０ま
たは８０：２０の比で含む。別の態様では、炭素材料は、非晶質の炭素を含む。他の態様
では、炭素材料は、少なくともわずかに導電性の１つ以上の炭素を含む。別の態様では、
炭素材料は、例えば、添加剤、結合剤、改質剤、コーティング、加工助剤、またはそれら
の組合せなど、他の成分を含みうる。
【００３７】
 本開示の炭素材料は、得られた組成物の意図する用途における使用に適切な形状および
／または形態を含みうる。炭素材料またはそれらの一部が粉末を含む場合、粉末は、自由
流動性であること、または特定のバルク特性を示すことは必要とされない。別の態様では
、炭素材料の１つ以上の個別の部分および／または粒子は、本開示の方法における使用に
適した縦横比を有しうる。特定の態様では、炭素材料またはその少なくとも一部は、接触
後に繊維性の高分子材料と少なくともある程度絡まるのに適した縦横比を有する。さまざ
まな態様では、炭素材料またはその一部は、約０．１μｍ～約１００μｍの粒径および／
または平均粒径を有してもよく、例えば、０．１、０．２、０．３、０．５、１.０、１.
１、１.２、１.３、１.５、２、３、４、５、８、１０、１２、１４、１６、１８、２０
、２５、３０、３５、４０、４５、５０、５５、６０、６５、７０、７５、８０、８５、
９０、９５、または１００μｍ；または約１μｍ～約５０μｍ、例えば、１、２、３、４
、５、６、７、８、９、１０、１２、１４、１６、１８、２０、２５、３０、３５、４０
、４５、または５０μｍでありうる。他の態様では、炭素材料またはその一部は、約０．
１μｍ未満または約１００μｍを超える粒径および／または平均粒径を有してもよく、本
開示は、特定の大きさおよび／または平均的大きさに限定されることは意図されていない
。
【００３８】
 本開示の炭素材料は、使用する特定の成分および得られた組成物の対象とする用途に応
じて、適切な量で存在しうる。１つの態様では、存在する炭素材料の量は、接触後に繊維
性の高分子材料に絡まる、または少なくともある程度絡まることができる量である。さま
ざまな態様では、炭素材料は、炭素および繊維性の高分子組成物の約２～約５０重量％を
構成し、例えば、炭素および繊維性の高分子組成物の約２、３、４、５、８、１０、１５
、２０、２５、３０、３５、４０、４５、または５０重量％でありうる。他の態様では、
繊維性の高分子材料は、炭素および繊維性の高分子組成物の約２重量％未満または約５０
重量％を超えて構成されうる。他の態様では、炭素の繊維性高分子材料に対する比は、約
２０：１～約１：２０であって差し支えなく、例えば、約２０：１、１８：１、１５：１
、１２：１、９：１、６：１、３：１、１：１、１：３、１：６、１：９、１：１２、１
：１５、１：１８、または１：２０；または約１２：１～約６：１であり、例えば、約１
２：１、１１：１、１０：１、９：１、８：１、７：１、または６：１でありうる。他の
態様では、炭素の繊維性高分子材料に対する比は、約２０：１を超えてもよく、または約
１：２０未満であってもよく、本開示は、炭素材料の特定の比または濃度に限定されるこ
とは意図されていない。
【００３９】
 炭素材料は市販されており、当業者は、本開示の方法に使用するための適切な炭素材料
を容易に選択するであろう。
【００４０】
 本開示のさまざまな方法の第１のステップでは、炭素材料と繊維性の高分子材料を接触
させる。１つの態様では、炭素材料の少なくとも一部と繊維性の高分子材料の少なくとも
一部を混合する。別の態様では、炭素材料および繊維性の高分子材料のそれぞれのすべて
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または実質的にすべてを混合する。さまざまな態様では、混合工程は、行う場合には、対
象とする用途に適した特性を有する炭素および繊維性の高分子組成物を提供するために必
要な程度の混合を含みうる。特定の態様では、炭素材料および繊維性の高分子材料は、炭
素材料の少なくとも一部が繊維性の高分子材料に絡まるように、一定の時間、例えばボー
ルミキサー中で混合される。さまざまな特定の態様では、混合工程の時間は、行う場合に
は、変化してさしつかえなく、例えば、約１０秒～約２時間の範囲でありうる。他の態様
では、混合工程の時間は、行う場合には、使用する特定の成分および得られた組成物の対
象とする用途に応じて、約１０秒未満または約２時間を超えうる。同様に、混合のタイプ
および、例えばそれらに適用するせん断力などの力は、変化しうる。１つの態様では、炭
素材料および繊維性の高分子材料は、例えば、アゲート媒体と共に、ボールミル内で、約
１０～約１，０００ｒｐｍの速度で、混合されて差し支えなく、例えば、約１０、２０、
５０、１００、２００、３００、４００、５００、７００、９００、または１，０００ｒ
ｐｍの速度；約２００～約５００ｒｐｍの速度、例えば、約２００、２５０、３００、３
５０、４００、４５０、または５００ｒｐｍ；または約３００～約４００ｒｐｍの速度、
例えば、約３００、３１０、３２０、３３０、３４０、３５０、３６０、３７０、３８０
、３９０、または４００ｒｐｍでありうる。
【００４１】
 １つの態様では、炭素材料と繊維性の高分子材料との接触工程は、液体の存在なしに行
われる。別の態様では、炭素材料および繊維性の高分子材料の少なくとも１つは、接触時
に、乾燥または実質的に乾燥している。さらに別の態様では、炭素材料および繊維性の高
分子材料は、両方とも、接触時に、乾燥または実質的に乾燥しており、接触工程は、液体
の添加なしに行われる。
【００４２】
 例えば、攪拌、粉砕、ボールミル、および媒体ミル分散などの他の接触および／または
混合技術は、本明細書に開示される特定の接触および／または混合技術に加えて、または
それに代えて用いることができる。
【００４３】
 接触後、炭素材料の少なくとも一部は、繊維性の高分子材料の少なくとも一部に絡まっ
て差し支えない。１つの態様では、これらのエンタングルメントは、網状構造を形成しう
る。別の態様では、炭素材料の少なくとも実質的な部分は、例えば、組成物の取り扱いの
間に自由流動性にならないように、繊維性の高分子材料の網状構造内で絡まる。
 
【００４４】
 本開示の方法の第２のステップは、さまざまな態様において、炭素材料と繊維性の高分
子材料の混合物を液体と接触させる工程を含む。液体は、本明細書に記載の方法における
使用に適した任意の液体でありうる。１つの態様では、液体は、極性の分散媒体、非極性
の分散媒体、またはそれらの組合せを含む。別の態様では、液体は、例えば蒸発によって
、混合物から、すべてまたはその少なくとも一部を容易に除去可能な、蒸気圧および／ま
たは沸点を有する。特定の態様では、液体はイソプロパノールを含む。別の態様では、液
体は、イソプロパノールと水を含む。
【００４５】
 炭素および繊維性の高分子材料の混合物と接触する液体の量は、特定の成分およびその
特性（例えば、炭素材料の表面積）、化学的適合性、所望のレベルの分散、および得られ
た組成物の対象とする用途に応じて変化しうる。１つの態様では、存在する液体の量は、
約１０：１～約１：１０の固体の液体に対する重量比であり、例えば、約１０：１、９：
１、８：１、７：１、６：１、５：１、４：１、３：１、２：１、１：１、１：２、１：
３、１：４、１：５、１：６、１：７、１：８、１：９または１：１０；または約１：２
～約１：４、例えば、約１：２、１：３、または１：４でありうる。特定の態様では、存
在する液体の量は、約１：３の固体の液体に対する重量比を含む。
【００４６】
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 １つの態様では、炭素および繊維性の高分子材料の液体および混合物は、随意的に、例
えば、ボールミルなどの追加の混合工程に、一定の時間、供されうる。１つの態様では、
理論に縛られることは望まないが、炭素と繊維性の高分子材料の混合物への、例えばイソ
プロパノールなどの液体の添加は、炭素材料および繊維性の高分子材料の分散を補助しう
る。さまざまな態様では、炭素と繊維性の高分子材料の混合物への液体の添加は、高レベ
ルの分散を提供しうる、および／または、液体中に炭素および繊維性の高分子材料均一ま
たは実質的に均一の分散を提供しうる。
【００４７】
 液体との接触後、炭素、繊維性の高分子材料、および液体の得られた混合物は、層に成
形されうる。これら得られた混合物の層は、対象とする用途に適した厚さおよび／または
形状を含みうる。１つの態様では、層は、得られた組成物のリボン状の形態を含む。
【００４８】
 得られた混合物の層の形成メカニズムは、意図する用途に応じて変化しうる。１つの態
様では、得られた混合物は押出成形されうる。別の態様では、得られた混合物は、機械的
手段および／または自動化手段によって分散されうる。１つの態様では、層またはその少
なくとも一部は、均一または実質的に均一の厚さ、幅、および組成を含みうる。別の態様
では、層またはその少なくとも一部は、厚さ、幅、組成物、またはそれらの組合せのうち
少なくとも１つの勾配を含みうる。さらに別の態様では、厚さ、幅、および／または組成
物のうち少なくとも１つは、例えば、無作為に、層の任意の部分にわたり、変化しうる。
【００４９】
 得られた混合物の層を形成する工程は、随意的に、得られた混合物の少なくとも一部を
基板上に付着することを含みうる。基板は、使用する場合には、意図する用途における使
用に適した任意の材料および寸法を有してなる。１つの態様では、基板は吸収剤媒体を含
む。特定の態様では、基板は、例えば、紙テープなどの多孔質の媒体を含む。別の態様で
は、基板は、得られた混合物から液体の少なくとも一部を吸収する能力がある。さらに別
の態様では、基板は、得られた混合物から、すべてまたは実質的にすべての液体を吸収す
る能力がある。
【００５０】
 １つの態様では、得られた混合物の一部は、基板の一部に分散されうる。さらなる態様
では、同一または異なる組成物および寸法を含む第２の基板は、基板とは接触せずに、分
散された混合物の表面に配置されうる。このような態様では、基板および第２の基板は、
それらの間に配置される、分散された混合物の一部で、少なくともある程度覆われるよう
に配置されうる。
【００５１】
 得られた混合物の一部を基板および随意的な第２の基板上に沈着させた後、層状の組成
物は、その物理的特性の少なくとも１つを与えるか調節するように、随意的に加圧および
／または例えばローラーなどの機械的処理に供されうる。１つの態様では、メカニカルロ
ーラーを用いて、均一の厚さを有する層状の組成物を形成することができる。１つの態様
では、積層構造は、約１２ミルまでの厚さを有してもよく、例えば、１、２、３、４、５
、６、７、９、１０、または１２ミルでありうる。特定の態様では、メカニカルローラー
を使用して、約５ミルの厚さを有する積層構造を形成することができる。積層構造の任意
の部分の特定の厚さは、所望の用途に応じて変化し、本開示は、特定の厚さに限定される
ことを意図していないことに留意されたい。別の態様では、加圧および／または機械的処
理の工程は、行う場合には、炭素および繊維性の高分子材料の層から基板および随意的な
第２の基板への液体の吸収を補助しうる。炭素および繊維性のＰＴＦＥ高分子の典型的な
圧延混合物を図１の電子顕微鏡写真に示す。
【００５２】
 別の態様では、少なくとも１つの電流コレクタが用いられ、積層構造の一部を形成しう
る。特定の態様では、電流コレクタは得られた混合物の少なくとも一部と接触して配置さ
れうる。電流コレクタは、使用する場合には、任意の適切な材料を含みうる。１つの態様
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では、電流コレクタはアルミニウムを含む。別の態様では、電流コレクタは、グラファイ
トコーティングしたアルミニウム材料を含む。電流コレクタおよび電流コレクタ材料は市
販されており、当業者は、適切な電流コレクタおよび／または電流コレクタ材料を容易に
選択できよう。
【００５３】
 特定の態様では、基板と第２の基板の間に沈着および／または配置された混合物が、例
えば、電流コレクタ上に圧延されうるように、基板および第２の基板の両方は、後で除去
できる紙である。別の特定の態様では、基板または第２の基板の少なくとも１つは紙であ
り、残る基板は電流コレクタでありうる。さらに別の特定の態様では、基板または第２の
基板の少なくとも１つは電流コレクタであり、残る基板は隔離板でありうる。基板および
／または第２の基板についての言及は、存在する場合には、交換可能に用いることができ
、任意の特定の工程段階、例えば、基板上に沈着する工程が、例えば、第２の基板への沈
着を含みうることに留意されたい。
【００５４】
 さらなる態様では、電流コレクタを含む積層構造は、随意的に、例えば、２つのローラ
ーの間で圧延処理に供されてもよく、例えば、炭素および繊維性の高分子材料の電極と、
１つ以上の電流コレクタとの付着を発生および／または改善する。
【００５５】
 本開示の炭素および繊維性の高分子材料から調製される電極は、例えば、動作条件下で
、通常調製される電極よりもさらに安定な熱的および機械的特性を示すことができる。他
の態様では、本明細書に記載のさまざまな方法に従って調製された電極は、電気装置に使
用した場合に、１つ以上の性能の利点を提供することができる。本明細書に記載の方法は
、例えば、炭素の分散の改善、均一または実質的に均一の電極構造、炭素の有効活用、電
極の内部抵抗および接触抵抗の低さ、ＰＴＦＥ粒子の焼結に組成物の加熱を必要としない
こと、電極材料と電流コレクタの良好な付着、またはそれらの組合せなど、従来の調製方
法と比較して、１つ以上の利点を提供することもできる。
【００５６】
 本開示の方法に従って調製された電極は、例えば、電気二重層コンデンサなどの任意の
適切な電気装置に利用することができる。本明細書に記載されるように製造された電極は
、ＥＤＬＣ内に組み込むことができ、強化されたエネルギー密度および比出力を与える。
先述のように、ＥＤＬＣは、例えば、標準的なゼリーロール設計、プリズム設計、ハニカ
ム設計、ハイブリッド（例えば、１つの電極が炭素であり、他の電極が、金属酸化物など
の擬キャパシタンス材料であり、ポリマーまたは他の物質を伝導する）、スーパーコンデ
ンサ、ウルトラコンデンサ、または当技術分野で既知の他の設計を含めた、電荷を貯蔵す
るように構成された任意の装置を含みうる。さらには、本明細書に記載の炭素材料を使用
するＥＤＬＣは、さまざまな従来の方法を通じて構築することができる。電極には、随意
的に、電解質溶液が浸透しうる。電解質溶液としては、ｉ）塩（すなわち、Ｍｅ3ＥｔＮ+

，ＭｅＥｔ3Ｎ
+，ＥｔＮ-，ＢＦ4

-，ＰＦ6
-）または有機液体（すなわち、アセトニトリ

ル（ＡＮ）、プロピレン・カーボネート（ＰＣ））に溶解する当技術分野で既知の他の物
質、ｉｉ）水溶液中の塩（すなわち、ＫＯＨまたはＨ2ＳＯ4などの無機酸）、またはｉｉ
ｉ）イオン液体（すなわち、ＴＥＡ－ＴＦＢ）および当技術分野で既知の他の電解質が挙
げられる。電極は、２つの金属の電流コレクタと接触し、これらの間に位置しうる。流体
または圧縮性の電解質の場合は、電解質透過性の隔離板またはスペーサーを、電極の間に
入れて、ショートを防ぐことができる。
【００５７】
 以下の実施例に示すように、本明細書に記載の方法で製造された炭素材料を含む電極を
備えるように組み立てられたＥＤＬＣは、少なくとも約９Ｗｈ／ｌ、例えば、約１４～１
６Ｗｈ／ｌ以上の範囲に相当する高さのエネルギー密度を有するＥＤＬＣを得ることがで
きる。これらのＥＤＬＣは、約３，０００Ｗ／ｋｇを超える比出力を有することができ、
７，０００Ｗ／ｋｇを上回る場合もある。
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【００５８】
 本発明の幾つかの態様を、詳細な説明に記載してきたが、本発明は、開示される態様に
は限定されず、特許請求の範囲に記載され、定義される本発明の精神から逸脱することな
く、多くの再配置、変更および置換が可能であることが理解されるべきである。
【実施例】
【００５９】
　本発明の原理をさらに例証するため、次の実施例は、当業者に完全な開示と、本明細書
に記載される組成物、物品、装置、および方法がいかになされ、評価されるかの説明を提
供するために記載される。それらは、単に本発明の典型例であることが意図され、本発明
者らが彼らが発明とみなす範囲を限定することは意図されていない。数値（例えば、量、
温度など）に関しては、正確性を確保するように努力している；しかしながら、幾つかの
誤差および偏差が計上されるべきである。別に特記されない限り、温度は℃または周囲温
度であり、圧力は大気圧であるか、またはそれに近い。製品の品質および性能を最適化す
るために用いることができる工程条件には、多くの変形および組合せが存在する。これら
の工程条件の最適化には、合理的かつ日常の実験のみが必要とされるであろう。
【００６０】
実施例１－積層構造の調製
 第１の実施例では、本開示に従って、ＰＴＦＥ材料および炭素材料から積層構造を調製
した。炭素材料は、参照することによりその全体が本明細書に援用される、特に、炭素材
料、およびその製造方法について開示する米国特許出願公開第２００８／００２４９５４
号明細書に記載の方法で作ることができる。ＰＴＦＥの高い縦横比の材料と炭素材料を、
９：１の比（炭素：ＰＴＦＥ）で混合し、次に、ＰＴＦＥ材料へのカーボン粒子の機械的
取り込みを可能にするため、アゲート媒体を用いて、約３４０ｒｐｍで約１０分間、粉砕
に供した。その後、固体の液体に対する比が約１：３で得られるように、イソプロピル・
アルコールを混合物に加えた。次に、混合物を約３４０ｒｐｍで約１０分間、再び粉砕し
、粘度の高いペーストを得た。ペーストを紙の基板上に分散し、別の紙基板で覆った。紙
およびペースト組成物をメカニカルローラーを用いて圧延した。イソプロパノールを、紙
にある程度吸収させて、薄いテープ得た。テープを、ローラーの間で複数回圧延し、厚さ
を調節し、５ミルの厚さまで薄くした。これら２つのテープが作られ、グラファイトでコ
ーティングした市販の（Ｉｎｔｅｌｌｉｃｏａｔ社製）アルミニウム電流コレクタを２つ
のテープの間に置き、組立体を２つのローラーの間で圧延して、電極テープと電流コレク
タの間に付着をもたらした。よって、形成した電極は、優れた均一性およびテープの電流
コレクタへの良好な付着を示した。電流コレクタへのテープの付着は、アセトニトリル中
、ＴＥＴＡ－ＴＦＢの電解質溶液に５日間、電極テープを浸漬することによって確認した
。浸漬試験では、電流コレクタを形成するテープの層間剥離または、テープを形成するカ
ーボン粒子の分離は生じなかった。テープと電流コレクタの間の結合は、依然として強く
残っていた。
【００６１】
 この電極から、ボタン電池のサンプルを作製して、エネルギー密度およびＥＳＲを測定
し、電極の性能を評価した。得られたエネルギー密度は１７Ｗｈ／ｌであり、ＥＳＲは０
．８Ωであった。これらの性能数値は、電極が良好に動作することを示唆した。
【００６２】
実施例２－別の積層構造の調製
 第２の実施例では、別の調製方法を用いて、積層構造を調製した。用いた液体媒体が、
イソプロパノールの蒸留水に対する２：１の重量比であったこと以外は、上述の実施例１
に記載の方法を用いて積層構造を調製した。この方法も良好に動作し、実施例１における
電極と同様に処理した。エネルギー密度およびＥＳＲ特性は、それぞれ１６.５Ｗｈ／ｌ
および１オームであり、これも、優れた性能を示唆した。
【００６３】
実施例３－第２の別の積層構造の調製
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 第３の実施例では、別の調製方法を用いて積層構造を調製した。活性炭材料とカーボン
ブラックを８：１の比で含む固体以外は、上述の実施例１に記載の方法を用いて積層構造
を調製した。活性炭材料は、米国特許出願公開第２００８／００２４９５４号明細書に記
載の方法に従って作ることができ、参照することによってその全体、特に、炭素材料の開
示の目的および同一の製造方法が本明細書に援用される。炭素：カーボンブラック：ＰＴ
ＦＥの比が８：１：１になるようにＰＴＦＥを加えた。この方法を経て作られた電極は、
１７Ｗｈ／ｌのエネルギー密度および１オームのＥＳＲを示した。この実施例は、電極が
、伝導性を強化する添加剤を含んで差し支えないことを示唆している。
【００６４】
実施例４－第３の別の調製方法
 第４の実施例では、積層構造の調製方法の規模を拡大した。ＰＴＦＥと炭素の混合物を
乾式粉砕処理し、次に、液体と混合して、上述のようにスラリーを形成した。次いで、ス
ラリーを、２つの吸収剤基板の間に適用してプレフォームを形成し、これを圧延して、さ
らに電極テープの厚さ、幅および他のパラメータを調整した。吸収剤基板の間の第１の圧
延の後、その後の圧延は、例えば、金属箔および／またはプラスチックフィルムの間で行
った。次に、テープを金属の電流コレクタ上に圧延して、テープを電流コレクタに機械的
に付着させた。
【００６５】
 本明細書に記載の組成物、物品、装置、および方法には、さまざまな変更および変形を
行うことができる。本明細書に記載の組成物、物品、装置、および方法の他の態様は、本
明細書の考慮および本明細書に開示される組成物、物品、装置、および方法の実施から明
らかになるであろう。本明細書および実施例は、典型例とみなされることが意図されてい
る。

【図１】
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