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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　プロトン励起Ｘ線分析により測定されたとき、１１～９２の範囲の原子番号を有する成
分を総不純物含量として５００ｐｐｍ未満の量で含み、少なくとも５００ｍ２／ｇのＢＥ
Ｔ比表面積を有し、５０ｐｐｍ未満の塩素、１０ｐｐｍ未満のカリウムおよび３０ｐｐｍ
未満の硫黄を含有する、超高純度の合成アモルファス炭素材料。
【請求項２】
　プロトン励起Ｘ線分析により測定されたとき、１１～９２の範囲の原子番号を有する成
分を総不純物含量として５００ｐｐｍ未満の量で含み、熱分解され活性化された超高純度
のポリマーゲルを含有する、超高純度の合成アモルファス炭素材料。
【請求項３】
　炭素材料の灰分が、プロトン励起Ｘ線分析データから算出されたとき０.０３％未満で
ある、請求項１または２に記載の炭素材料。
【請求項４】
　請求項１または２に記載の炭素材料であって、該炭素材料が、プロトン励起Ｘ線分析に
より測定されたとき、３ｐｐｍ未満の鉄を含有する、または１ｐｐｍ未満のニッケルを含
有する、または５ｐｐｍ未満の硫黄を含有する、または１ｐｐｍ未満のクロムを含有する
、または１ｐｐｍ未満の銅を含有する、炭素材料。
【請求項５】
　炭素材料が、プロトン励起Ｘ線分析により測定されたとき、１００ｐｐｍ未満のナトリ
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ウム、３００ｐｐｍ未満のケイ素、５０ｐｐｍ未満の硫黄、１００ｐｐｍ未満のカルシウ
ム、２０ｐｐｍ未満の鉄、１０ｐｐｍ未満のニッケル、１４０ｐｐｍ未満の銅、５ｐｐｍ
未満のクロム、および５ｐｐｍ未満の亜鉛を含有する、請求項２に記載の炭素材料。
【請求項６】
　炭素材料が、プロトン励起Ｘ線分析により測定されたとき、５０ｐｐｍ未満のナトリウ
ム、５０ｐｐｍ未満のケイ素、３０ｐｐｍ未満の硫黄、１０ｐｐｍ未満のカルシウム、２
ｐｐｍ未満の鉄、１ｐｐｍ未満のニッケル、１ｐｐｍ未満の銅、１ｐｐｍ未満のクロム、
および１ｐｐｍ未満の亜鉛を含有する、請求項１または２に記載の炭素材料。
【請求項７】
　炭素材料が、燃焼分析により測定されたとき、３.０重量％未満の酸素、０.１重量％未
満の窒素、および０.５重量％未満の水素を含有する、請求項１または２に記載の炭素材
料。
【請求項８】
　炭素材料が、燃焼分析により測定されたとき、１.０重量％未満の酸素を含有する請求
項１または２に記載の炭素材料。
【請求項９】
　炭素材料が、熱分解された超高純度のポリマークリオゲルを含有する、請求項１に記載
の炭素材料。
【請求項１０】
　炭素材料が、熱分解され活性化された超高純度のポリマークリオゲルを含有する、請求
項１に記載の炭素材料。
【請求項１１】
　炭素材料が、少なくとも６００ｍ２／ｇのＢＥＴ比表面積を有する、請求項１または２
に記載の炭素材料。
【請求項１２】
　炭素材料が、少なくとも０．５ｃｃ/ｇの細孔容積を有する、請求項１または２に記載
の炭素材料。
【請求項１３】
　プロトン励起Ｘ線分析により測定されたとき、１１～９２の範囲の原子番号を有する成
分を総不純物含量として５００ｐｐｍ未満の量で含有し、炭素、水素、酸素を含有する、
請求項１または２に記載の炭素材料を製造するための、超高純度のポリマーゲル。
【請求項１４】
　超高純度のポリマーゲルが、プロトン励起Ｘ線分析により測定されたとき、１１～９２
の範囲の原子番号を有する成分を総不純物含量として２００ｐｐｍ未満の量で含有する、
請求項１３に記載の超高純度のポリマーゲル。
【請求項１５】
　請求項１～１２のいずれか１項に記載の炭素材料を有するデバイス。
【請求項１６】
　デバイスが、下記のａ）～ｃ）を含有する電気二重層キャパシタ（ＥＤＬＣ）デバイス
である、請求項１５に記載のデバイス：
　ａ）正極および負極であって、該正極および該負極の各々が超高純度の合成炭素材料を
含有する該正極および該負極、
　ｂ）不活性の多孔質セパレーター、および
　ｃ）電解質、
ただし、該正極および該負極は、該不活性の多孔質セパレーターにより分離される。
【請求項１７】
　デバイスが電池である、請求項１５に記載のデバイス。
【請求項１８】
　デバイスが、リチウム/炭素電池、亜鉛/炭素電池、リチウム空気電池、および鉛酸電池
である、請求項１７に記載のデバイス。
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【請求項１９】
　請求項１～１２のいずれか１項に記載の炭素材料を含有する電極。
【請求項２０】
　請求項１～１２のいずれか１項に記載の炭素材料を調製するための方法であって、該方
法が、揮発性の塩基性触媒の存在下、酸性条件下にて１種以上のポリマー前駆物質を反応
させることにより、超高純度のポリマーゲルを得ることを含む、該方法。
【請求項２１】
　ポリマー前駆物質がレソルシノールとホルムアルデヒドを含有し、酸性条件が酢酸と水
を含有するか、または揮発性の塩基性触媒が、炭酸アンモニウム、重炭酸アンモニウム、
酢酸アンモニウム、水酸化アンモニウムまたはそれらの組合せを含む、請求項２０に記載
の方法。
【請求項２２】
　揮発性の塩基性触媒の存在下、酸性条件下にて１種以上のポリマー前駆物質を反応させ
ることを含む、請求項１３または１４のいずれかに記載のポリマーゲルの製造方法。
【請求項２３】
　ポリマー前駆物質がレソルシノールとホルムアルデヒドを含有し、酸性条件が酢酸と水
を含有するか、または揮発性の塩基性触媒が、炭酸アンモニウム、重炭酸アンモニウム、
酢酸アンモニウム、水酸化アンモニウムまたはそれらの組合せを含む、請求項２２に記載
の方法。
【請求項２４】
　総不純物含量が３００ｐｐｍ未満である請求項１または２に記載の炭素材料。
【請求項２５】
　総不純物含量が２００ｐｐｍ未満である請求項１または２に記載の炭素材料。
【請求項２６】
　総不純物含量が１００ｐｐｍ未満である請求項１または２に記載の炭素材料。
【請求項２７】
　総不純物含量が５０ｐｐｍ未満である請求項１または２に記載の炭素材料。
【請求項２８】
　灰分が０.０１％未満である請求項１または２に記載の炭素材料。
【請求項２９】
　灰分が０.００５％未満である請求項１または２に記載の炭素材料。
【請求項３０】
　灰分が０.００１％未満である請求項１または２に記載の炭素材料。
【請求項３１】
　１００ｐｐｍ未満のナトリウム、５０ｐｐｍ未満のマグネシウム、５０ｐｐｍ未満のア
ルミニウム、１０ｐｐｍ未満の硫黄、１０ｐｐｍ未満の塩素、１０ｐｐｍ未満のカリウム
、１ｐｐｍ未満のクロムおよび１ｐｐｍ未満のマンガンを含有する、請求項１または２に
記載の炭素材料。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　政府の利益に関する告知
　本明細書に記載された研究の一部の財源は、国防総省の協定番号第W15P7T-09-C-S311に
て、米国政府によってもたらされた。米国政府は、この発明について幾分かの権利を有し
得る。
【０００２】
　関連出願の相互参照
　本出願は、下記の米国仮出願の３５Ｕ.Ｓ.Ｃ.セクション１１９(e)に基づく利益を主張
する：米国仮特許出願第６１/２２２４３１（２００９年７月１日出願）、米国仮特許出
願第６１/２５５０３７（２００９年１０月２６日出願）、米国仮特許出願第６１/２５５
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０５４（２００９年１０月２６日出願）、米国仮特許出願第６１/２６１７０３（２００
９年１１月１６日出願）；全ての仮出願全体を参照することにより、本願明細書に包含さ
れる。
【０００３】
　本発明は、一般的に、超高純度の合成炭素材料、それらの製造方法、およびそれらを含
有する装置に関する。
【背景技術】
【０００４】
　一般に、活性炭は、電気的な貯蔵および分配をおこなうデバイスにおいて使用されてい
る。活性炭の広い表面積、高い伝導率および高い多孔性は、他の物質を採用するデバイス
と比べて、より高いエネルギー密度を有する電気デバイスの設計を可能とする。電気二重
層キャパシタ（ＥＤＬＣ）は、このようなデバイスの一例である。ＥＤＬＣは、多くの場
合、活性炭材料から調製された電極と、適当な電解質とを有し、一般的なキャパシタと比
べて、極めて高いエネルギー密度を有する。ＥＤＬＣの典型的な使用例には、データ伝送
用電力の短バースト(short bursts)または最大出力機能を要求する装置、例えば無線モデ
ム、携帯電話、デジタルカメラおよび別の携帯型の電気装置などにおける、エネルギー貯
蔵および分配デバイスが含まれる。また、ＥＤＬＣは、電気車両、例えば電気自動車、列
車、バスなどにおいても一般的に使用される。
【０００５】
　電池は、（例えば、正極材料、電流コレクタ、または伝導率増進剤として）活性炭材料
を含有する場合がある、別の常套なエネルギー貯蔵および分配デバイスである。例えば、
リチウムと共に挿入される、炭素質の負極を有するリチウム/炭素電池は、有望なエネル
ギー貯蔵デバイスである。炭素含有電池の他の種類には、空気電極用の電流コレクタとし
て多孔質の炭素を用いるリチウム空気電池と、負極または正極に炭素添加剤を含む場合が
ある酸電池が含まれる。電池は、（ＥＤＬＣの高い電流密度と比較して）低い電流密度と
電気出力が要求される種々の電子デバイスにおいて採用される。
【０００６】
　ＥＤＬＣと炭素系電池の１つの既知の欠点は、高温、高電圧操作、繰り返される充電/
放電サイクル条件下および/または経年により性能が減少することである。この性能の減
少は、炭素電極自身における不純物または電解質不純物に起因しており、電解質/電極界
面にて電極の破損を生じさせる。したがって、現存のデバイスよりも、より高い電圧での
操作ができ、より高温にてより長時間操作できる、より高い純度の炭素材料から調製され
る電極を含有するＥＤＬＣおよび/または電池が提案されている。
【０００７】
　しかし、大きな表面積と高い多孔性を有する、より高純度の炭素材料に対する要求が認
められているが、このような炭素材料は商業的に入手できず、高性能の電気装置に対して
所望される高純度の炭素を生成させることができる調製方法は報告されていない。広い表
面積を有する活性炭材料を調製するための１つの一般法は、現存の炭素含有材料（例えば
、ココナッツ繊維またはタイヤゴム）を熱分解させる方法である。この方法は、所望の用
途に応じて必要とされる表面積および多孔率を備える材料を製造するために、後ほど過度
に活性化できるように、比較的狭い表面積を炭化させる。このような方法は、本質的に、
前駆体物質の有する構造によって制限され、一般に、過程における低い収率をもたらし、
炭素材料は、１％またはそれ以上の灰分（すなわち、金属性不純物）を有する。
【０００８】
　活性炭材料は、化学的な活性化によっても調製できる。例えば、炭素含有材料を、酸、
塩基または塩（例えば、リン酸、水酸化カリウム、水酸化ナトリウム、塩化亜鉛など）で
処理し、その後加熱することにより活性炭材料が得られる。しかしながら、このような化
学的な活性化は、高濃度の残留工程不純物（例えば、金属）を有する活性炭材料を生成す
る。
【０００９】
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　広い表面積を有する活性炭材料を製造するための別の方法は、炭素含有の有機成分（例
えば、超高純度のポリマーゲル）から、合成ポリマーを調製することである。現存の有機
材料のように、合成的に調製されたポリマーを熱分解し、次いで活性化させて活性炭材料
を調製する。活性化工程の間により少ない材料が失われるので、上記従来の方法とは対照
的に、合成的に調製されたポリマー固有の多孔率は、より高く形成される。しかしながら
、別の既知の方法から調製される炭素材料のように、上記方法を介して合成ポリマーから
調製した活性炭材料は、不適切な程度の不純物（例えば金属）を含有する。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１０】
　当該技術分野において大幅な進歩がもたらされているが、高純度の炭素材料、同様に、
それらの製造方法およびそれらを含有するデバイスが、当該技術分野において継続的に要
求されている。本発明は、これらの要求を満たすと共に、更に関連した利点を提供する。
【課題を解決するための手段】
【００１１】
　概括的に表現すると、本発明は、超高純度の合成炭素材料と、該材料を調製するための
方法および該材料を含有するデバイスを対象とする。このような材料は、電気的な貯蔵及
び分配をおこなうデバイスにおいて有用であり、特に、ＥＤＬＣおよび電池用の電極にお
いて使用される。現存の炭素材料は、電極が浸漬されている電解質の降伏電圧を低下させ
るものとして既知である種々の不純物（例えば、塩素、硫黄、金属など）を残留レベルで
含有する。したがって、現存の電極は、本発明による超高純度の合成炭素材料を含有する
デバイスと比べて、より低い電圧で稼働させなければならないと共に、より短い寿命を有
する。炭素電極中の不純物は、ＥＤＬＣまたは電池内における他の成分の分解の一因とな
る。例えば、ＥＤＬＣにおける２つの炭素電極を分離する多孔質膜は、炭素電極内の塩素
または他の不純物によって分解され得る。本明細書において開示される超高純度の合成炭
素材料は、既知の炭素材料よりも更に著しく純粋であるので、電気的な貯蔵および/また
は分配を行うデバイスの稼働を十分改良する。
【００１２】
　したがって、１実施態様において、超高純度の合成炭素材料が開示される。超高純度の
合成炭素材料は、プロトン励起Ｘ線分析によって測定された結果、１１～９２の範囲の原
子番号を有する成分を５００ｐｐｍ未満の総不純物含量で含有する。前述の別の実施態様
において、炭素材料は、超高純度の合成アモルファス炭素材料である。
【００１３】
　別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭
素材料は、プロトン励起Ｘ線分析によって測定したとき、１１～９２の範囲の原子番号を
有する成分を２００ｐｐｍ未満の総不純物含量で含有する。
【００１４】
　別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭
素材料は、プロトン励起Ｘ線分析値から算出されたとき、０.０３％未満、例えば０.０１
％未満の灰分を有する。
【００１５】
　別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭
素材料は、燃焼分析およびプロトン励起Ｘ線分析値から算出されたとき、少なくとも９５
重量％の炭素を含有する。
【００１６】
　別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭
素材料は、プロトン励起Ｘ線分析によって測定した結果、３ｐｐｍ未満の鉄、１ｐｐｍ未
満のニッケル、５ｐｐｍ未満の硫黄、１ｐｐｍ未満のクロムまたは１ｐｐｍ未満の銅を含
有する。
【００１７】
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　別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭
素材料は、プロトン励起Ｘ線分析によって測定した結果、１００ｐｐｍ未満のナトリウム
、３００ｐｐｍ未満のケイ素、５０ｐｐｍ未満の硫黄、１００ｐｐｍ未満のカルシウム、
２０ｐｐｍ未満の鉄、１０ｐｐｍ未満のニッケル、１４０ｐｐｍ未満の銅、５ｐｐｍ未満
のクロム、および５ｐｐｍ未満の亜鉛を含有する。例えば、１実施態様において、超高純
度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料は、プロトン励起Ｘ線分析
によって測定されたとき、５０ｐｐｍ未満のナトリウム、５０ｐｐｍ未満のケイ素、３０
ｐｐｍ未満の硫黄、１０ｐｐｍ未満のカルシウム、２ｐｐｍ未満の鉄、１ｐｐｍ未満のニ
ッケル、１ｐｐｍ未満の銅、１ｐｐｍ未満のクロム、および１ｐｐｍ未満の亜鉛を含有す
る。
【００１８】
　別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭
素材料は、燃焼分析によって測定した結果、３.０％未満の酸素、０.１％未満の窒素、お
よび０.５％未満の水素を含有する。例えば、別の具体的な実施態様において、超高純度
の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料は、燃焼分析によって測定し
た結果、１.０％未満の酸素を含有する。
【００１９】
　別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭
素材料は、熱分解された超高純度のポリマークリオゲルを含有する。別の実施態様におい
て、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料は、活性された
超高純度のポリマークリオゲルを含有する。
【００２０】
　別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭
素材料は、少なくとも１５００ｍ２/ｇ、少なくとも２０００ｍ２/ｇ、または少なくとも
２４００ｍ２/ｇのＢＥＴ比表面積を有する。
【００２１】
　別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭
素材料は、少なくとも０.７ｃｃ/ｇの細孔容積を有する。
【００２２】
　別の実施態様において、超高純度のポリマーゲルがもたらされる。超高純度のポリマー
ゲルは、炭素、水素、酸素を有すると共に、プロトン励起Ｘ線分析によって測定されたと
き、１１～９２の範囲の原子番号を有する成分を５００ｐｐｍ未満、特に２００ｐｐｍ未
満の総不純物含量で有する。
【００２３】
　ある実施態様において、超高純度のポリマーゲルは乾燥された超高純度のポリマーゲル
である。別の実施態様において、超高純度のポリマーゲルは、少なくとも４００ｍ２/ｇ
のＢＥＴ比表面積を有する。
【００２４】
　別の実施態様において、超高純度のポリマーゲルは、１種以上の混和性溶媒と、１種以
上のフェノール系合物と、１種以上のアルデヒドと１種以上の触媒とを混合させることに
より調製される。例えば、ある実施態様において、超高純度のポリマーゲルは、水、酢酸
、レソルシノール、ホルムアルデヒドおよび酢酸アンモニウムを混合させることにより調
製される。
【００２５】
　開示された炭素材料のおけるこの高い純度は、開示されるゾルゲル法に起因すると考え
られる。出願人は、１または複数の前駆物質、例えばフェノール系化合物およびアルデヒ
ドが、揮発性の塩基性触媒の存在下および酸性条件下にて共重合される場合、超高純度の
ポリマーゲルを得られることを見出した。このことは、残存レベルの金属および/または
他の不純物、ならびに残存レベルの反応溶媒および/または抽出溶媒を有する超高純度の
ポリマーゲルを生成する、超高純度のポリマーゲルの調製に関する別の開示された方法と
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は、大きく異なる。これらの不純なポリマーゲルから炭素材料を製造し、例えば、熱分解
および/または活性化に付すことで、得られる炭素材料もまた不純である。
【００２６】
　開示された超高純度の合成アモルファス炭素材料は、超高純度のポリマーゲルを熱分解
および/または活性化させることにより調製できる。同様に、超高純度のポリマーゲルは
、該超高純度のポリマーゲルを生成する揮発性の塩基性触媒の存在下、酸性条件にて１種
以上のポリマー前駆物質を反応させることにより調製できる。
【００２７】
　したがって、本開示による１実施態様は、超高純度の合成炭素材料を調製する方法を提
供し、該方法は、揮発性の塩基性触媒の存在下、酸性条件にて１種以上のポリマー前駆物
質を反応させて超高純度のポリマーゲルを得ることを含む。更なる実施態様において、炭
素材料は、超高純度の合成アモルファス炭素材料である。
【００２８】
　別の実施態様において、該方法は、酢酸と水を含有する溶媒中で、１種以上のポリマー
前駆物質を混合させることを更に含む。別の実施態様において、揮発性の塩基性触媒は、
炭酸アンモニウム、重炭酸アンモニウム、酢酸アンモニウム、水酸化アンモニウムまたは
それらの混合物を含み、別の実施態様において、１種以上のポリマー前駆物質は、レソル
シノールおよびホルムアルデヒドを含有する。
【００２９】
　別の実施態様において、調製方法は更に以下の工程を含む：
(a)超高純度のポリマーゲルを凍結乾燥させて、超高純度のポリマークリオゲルを得るこ
と、
(b)超高純度のポリマークリオゲルを熱分解させ、熱分解された超高純度のクリオゲルを
得ること、および、
(c)熱分解された超高純度のクリオゲルを活性化させることにより。超高純度の合成活性
炭材料を得ること。
【００３０】
　超高純度の合成アモルファス炭素材料は、種々の電気的な貯蔵分配デバイスにおいて使
用できる。超高純度、高い多孔性有および広い表面積の組み合わせは、既知のデバイスと
比べて優れた特性を有する、電気的な貯蔵分配デバイスを調製することができる。超高純
度の合成アモルファス炭素材料を含有するデバイスは、より低い純度の炭素から調製され
た比較デバイスと比べて、より高温で、より長期間に亘り、より高い電圧の条件下におい
ても稼働できる。
【００３１】
　したがって、別の実施態様において、本開示は、超高純度の合成炭素材料を含有するデ
バイスを提供し、この場合、該超高純度の合成炭素材料は、プロトン励起Ｘ線分析によっ
て測定されたとき、１１～９２の範囲の原子番号を有する成分を５００ｐｐｍ未満、特に
２００ｐｐｍ未満の総不純物含量で含有する。例えば、ある実施態様において、前述の炭
素材料は、超高純度の合成アモルファス炭素材料である。
【００３２】
　更なる実施態様において、デバイスは、下記のものを含有する電気二重層キャパシタ（
ＥＤＬＣ）デバイスである：
ａ）正極および負極、この場合、正極および負極のそれぞれが、超高純度の合成炭素材料
を含有し、
ｂ）不活性な多孔質セパレーター、
ｃ）電解質
ただし、該正極および負極は、不活性な多孔質セパレーターにより分離される。
【００３３】
　更なる実施態様において、ＥＤＬＣデバイスは、少なくとも１５Ｗ/ｇの質量質力、少
なくとも１０Ｗ/ｃｃの容積出力、少なくとも２０.０Ｗ/ｋｇの質量エネルギー、または
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少なくとも１０.０Ｗｈ/リットルの容積エネルギーを有する。
【００３４】
　別の実施態様において、ＥＤＬＣデバイスは、０.５Ａ/ｇの電流密度と、電解質として
アセトニトリル中のテトラエチルアンモニウム-テトラフルオロボラートの１.８Ｍ溶液を
用い、５秒の時定数にて、２.７から０.１Ｖまで定電流放電することにより測定されたと
き、少なくとも２５Ｆ/ｇの重量キャパシタンスまたは少なくとも２０Ｆ/ｃｃの容積キャ
パシタンスを有する。
【００３５】
　ＥＤＬＣデバイスの更なる実施態様において、炭素材料の灰分は、プロトン励起Ｘ線分
析データから算出されたとき、０.０３％未満、特に０.０１％未満であり、他の実施態様
において、炭素材料は、燃焼分析およびプロトン励起Ｘ線分析により測定されたとき、少
なくとも９５％の炭素を含有する。
【００３６】
　ＥＤＬＣデバイスの他の実施態様において、炭素材料は、プロトン励起Ｘ線分析によっ
て測定されたとき、３ｐｐｍ未満の鉄、１ｐｐｍ未満のニッケル、５ｐｐｍ未満の硫黄、
１ｐｐｍ未満のクロム、１ｐｐｍ未満の銅を含有する。
【００３７】
　ＥＤＬＣデバイスの他の実施態様において、炭素材料は、プロトン励起Ｘ線分析によっ
て測定されたとき、１００ｐｐｍ未満のナトリウム、３００ｐｐｍ未満のケイ素、１００
ｐｐｍ未満のカルシウム、５０ｐｐｍ未満の硫黄、２０ｐｐｍ未満の鉄、１０ｐｐｍ未満
のニッケル、１４０ｐｐｍ未満の銅、５ｐｐｍ未満のクロム、および５ｐｐｍ未満の亜鉛
を含有する。
【００３８】
　ＥＤＬＣデバイスの他の実施態様において、炭素材料は、活性された超高純度のポリマ
ークリオゲルを含有し、ＥＤＬＣデバイスの別の実施態様において、炭素材料は、少なく
とも１５００ｍ２/ｇ、少なくとも２０００ｍ２/ｇ、または少なくとも２４００ｍ２/ｇ
のＢＥＴ比表面積を有する。
【００３９】
　他の具体的な実施態様において、本開示は、本明細書に記載されるような超高純度の合
成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料を含有する電池、例えば、リチウ
ム/炭素電池、亜鉛/炭素電池、リチウム空気電池または鉛酸電池を対象とする。別の実施
態様において、本開示は、本明細書に記載されるような超高純度の合成炭素材料または超
高純度の合成アモルファス炭素材料を含有する電極を対象とする。このような電極は、電
気的な貯蔵分配デバイス、例えばＥＤＬＣおよび電池において有用である。
【００４０】
　図において、同一の参照番号は、同一の要素を同定する。図中における要素の大きさお
よび相対的な位置は、同じ尺度で記載する必要はなく、これらの要素のいくつかは、適宜
拡大され、配置されて、図の認識性を改良する。さらに、図示されるような要素の具体的
な形状は、具体的な要素の実施の形状に関するあらゆる情報を伝えることを意図しない。
また、それらは、図における認識をし易くするためにもっぱら選択されている。
【図面の簡単な説明】
【００４１】
【図１】図１は、酢酸１００％の溶媒から調製した超高純度のＲＦポリマークリオゲルに
関する、増分細孔容積と細孔幅の関係を示す。
【図２】図２は、酢酸：水が９０：１０である溶媒から調製した超高純度のＲＦポリマー
クリオゲルに関する、増分細孔容積と細孔幅の関係を表わす。
【図３】図３は、酢酸：水が５０：５０である溶媒から調製した超高純度のＲＦポリマー
クリオゲルに関する、増分細孔容積と細孔幅の関係を表わす。
【図４】図４は、酢酸：水が２５：７５である溶媒から調製した超高純度のＲＦポリマー
クリオゲルに関する、増分細孔容積と細孔幅の関係を表わす。
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【図５】図５は、酢酸：水が１０：９０である溶媒から調製した超高純度のＲＦポリマー
クリオゲルに関する、微分孔容積と孔幅の関係を表わす。
【図６】図６は、ＲＳ＝０.３であり、様々な濃度の酢酸とアンモニウム塩から調製した
超高純度のＲＦポリマークリオゲルに関する比表面積とｐＨの関係を表わす。
【図７】図７Ａおよび７Ｂは、それぞれ、超高純度のＲＦポリマークリオゲルの増分細孔
容積のプロットと、熱分解された超高純度のＲＦポリマークリオゲルの増分細孔容積のプ
ロットを示す。
【図８】図８Ａおよび８Ｂは、それぞれ、超高純度のＲＦポリマークリオゲルの増分細孔
容積のプロットと、熱分解された超高純度のＲＦポリマークリオゲルの増分細孔容積のプ
ロットを示す。
【図９】図９Ａおよび９Ｂは、それぞれ、超高純度のＲＦポリマークリオゲルの増分細孔
容積のプロットと、熱分解された超高純度のＲＦポリマークリオゲルの増分細孔容積のプ
ロットを示す。
【図１０】図１０Ａおよび１０Ｂは、それぞれ、超高純度のＲＦポリマークリオゲルの増
分細孔容積のプロットと、熱分解された超高純度のＲＦポリマークリオゲルの増分細孔容
積のプロットを示す。
【図１１】図１１Ａおよび１１Ｂは、それぞれ、超高純度のＲＦポリマークリオゲルの増
分細孔容積のプロットと、熱分解された超高純度のＲＦポリマークリオゲルの増分細孔容
積のプロットを示す。
【図１２】図１２は、種々の超高純度の合成活性炭材料に関する、比表面積と活性化によ
る重量損失との関係を示す。
【図１３】図１３は、超高純度の合成活性炭材料に関する増分細孔容積のプロットを示す
。
【発明を実施するための形態】
【００４２】
　詳細な説明
下記の記載において、種々の実施態様の理解をもたらすために、幾つかの具体的な詳細が
説明される。しかしながら、当業者は、本発明がこれらの詳細な説明を用いなくても実施
できるものと理解している。他の場合において、実施例の記載が不必要に不明瞭になるこ
とを回避するために、既知の構造は示されていないか詳細が記載されている。文脈上他の
意味に解すべき場合を除き、以下の明細書および請求項を通じて、用語「含有」およびそ
れらの変形例、例えば、「含有する」および「含む」は、オープンな用語であり、すなわ
ち、「包含するが、限定されない」といった包括的な意味を有すると解釈される。さらに
、本明細書においてもたらされる表題は、利便性のためだけであり、請求項に記載された
本発明の範囲及び意義を説明するものではない。
【００４３】
　この明細書を介して言及される「１実施態様」または「実施態様」は、実施例に関連し
て記載される具体的な特徴、構造もしくは性質が、少なくとも１つの実施態様に含まれる
ことを意味する。したがって、この明細書における様々な箇所において、「１実施態様」
または「実施態様」という表現が見受けられるが、同じ実施態様に全てが関連する必要は
ない。さらに、具体的な特徴、構造もしくは性質を、１以上の実施態様において、任意の
適当な方法で組合せることができる。本明細書および添付の請求項において使用されるよ
うに、単数形「ａ」、「ａｎ」および「ｔｈｅ」は、他に明確な記載のない限り複数形も
包含する。また、「または」という用語は、一般に、他に明確な記載のない限り「および
／または」を含む意義で使用される。
【００４４】
　定義
　ここで使用されるように、および他に記載のない限り、以下の用語は下記に特定される
ような意味を有する。
【００４５】
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　「炭素材料」は、実質的に炭素から成る材料または物質に関する。炭素材料はアモルフ
ァス炭素材料および結晶性炭素材料を含有する。炭素材料の例には、以下のものが含まれ
るが、これらに限定されない：活性炭、熱分解され、乾燥された超高純度のポリマーゲル
、熱分解された超高純度のポリマークリオゲル、熱分解された超高純度のポリマーキセロ
ゲル、熱分解された超高純度のポリマーエアロゲル、活性化され乾燥された超高純度のポ
リマーゲル、活性化された超高純度のポリマークリオゲル、活性化された超高純度のポリ
マーキセロゲル、活性化された超高純度のポリマーエアロゲルなど。
【００４６】
　「アモルファス」は、材料、例えば、アモルファス炭素材料に関連し、それらの構成原
子、分子またはイオンは、規則的なパターンを繰り返すことなく、不規則に配列される。
アモルファス材料は、若干の局所的な結晶化度（すなわち、規則性）を有してもよいが、
原子位置の長期に亘る整列は欠如する。熱分解されたおよび/または活性化された炭素材
料は、一般にアモルファスである。
【００４７】
　「結晶性」は、それらの構成原子、分子またはイオンが、規則的な繰返しパターンで配
列される材料に関する。結晶性炭素材料の例には、以下のものが含まれるが、これらに限
定されない：ダイアモンドおよびグラフェン。
【００４８】
　「合成」は、天然源から得られる物質よりむしろ、化学的な方法によって調製されてい
る物質に関する。例えば、合成炭素材料は、前駆材料から合成されるものであると共に、
天然源から単離されないものである。
【００４９】
　「不純物」または「不純物元素」は、原料物質の化学組成とは異なる、材料内の異物（
例えば、元素）に関する。例えば、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモル
ファス炭素材料中の不純物は、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファ
ス炭素材料中に存在する、炭素以外の元素または元素の組み合せに関連する。不純物濃度
は、一般に、百万分の１（ｐｐｍ）で表わされる。
【００５０】
　「ＰＩＸＥ不純物」は、１１～９２の範囲の原子番号を有する不純物元素（すなわち、
ナトリウム～ウラニウムまで）である。「総ＰＩＸＥ不純物含量」および「総ＰＩＸＥ不
純物濃度」は、いずれも、サンプル（例えば、超高純度のポリマーゲル、超高純度の合成
炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料）中に存在する総ＰＩＸＥ不純物の
合計である。ＰＩＸＥ不純物濃度および同等のものは、プロトン励起Ｘ線分析（ＰＩＸＥ
）によって測定できる。
【００５１】
　「超高純度」は、０.０５０％未満の総ＰＩＸＥ不純物含有量を有する物質に関する。
例えば、「超高純度の炭素材料」、「超高純度の合成炭素材料」または「超高純度の合成
アモルファス炭素材料」は、０.０５０％（すなわち、５００ｐｐｍ）未満の総ＰＩＸＥ
不純物含有量を有する炭素材料である。
【００５２】
　「灰分」は、高い分解温度に物質を曝した後に残存する不揮発性の無機物に関する。こ
こで、炭素材料の灰分は、不揮発性成分が、予想される燃焼生成物（すなわち酸化物）へ
完全に変換されると仮定した場合、プロトン励起Ｘ線分析により測定された総ＰＩＸＥ不
純物含有量から算出される。
【００５３】
　「ポリマー」は、２つ以上の構造的な繰返し単位から成る巨大分子に関する。
【００５４】
　「合成ポリマー前駆物質」または「ポリマー前駆物質」は、合成ポリマーの調製におい
て使用される化合物に関する。本明細書において開示される調製法において使用できるポ
リマー前駆物質の例には以下のものが含まれるが、これらに限定されない：アルデヒド（
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すなわち、ＨＣ(＝Ｏ)Ｒ、式中Ｒは有機基である）、例えば、メタナル（ホルムアルデヒ
ド）；エタナル（アセトアルデヒド）；プロパナル（プロピオンアルデヒド）；ブタナル
（ブチルアルデヒド）；グルコース；ベンズアルデヒドおよび桂皮アルデヒド。他のポリ
マー前駆物質の例には以下のものが含まれるが、これらに限定されない：フェノール系化
合物（例えば、フェノール）、およびポリヒドロキシベンゼン（例えばジヒドロキシベン
ゼンまたはトリヒドロキシベンゼン）、例えば、レソルシノール（すなわち、１,３-ジヒ
ドロキシベンゼン）、カテコール、ヒドロキノン、およびフロログルシノール。２種以上
のポリヒドロキシベンゼンの混合物も、ポリマー前駆物質の意義内に想定される。
【００５５】
　「モノリシック」は、固体の、三次元構造物に関し、実質的に微粒子ではない。
【００５６】
　「ゾル」は、前駆物質粒子（例えば、ポリマー前駆物質）のコロイド懸濁液に関し、「
用語「ゲル」は、前駆物質粒子の濃縮または反応によって得られる湿潤した三次元多孔質
網目に関する。
【００５７】
　「ポリマーゲル」は、網目成分がポリマーであるゲルに関する：一般に、ポリマーゲル
は、合成前駆物質またはポリマー前駆物質から形成されたポリマーから成る湿潤した（水
または非水に基づく）三次元構造である。
【００５８】
　「ゾルゲル」は、ポリマーゲルの下位分類に関し、この場合、ポリマーは、ポリマー前
駆物質の反応によって得られる湿潤した三次元多孔質網目を形成するコロイド懸濁液であ
る。
【００５９】
　「ポリマーヒドロゲル」または「ヒドロゲル」は、ポリマーゲルまたはゲルの下位概念
に関し、この場合、合成前駆物質もしくはモノマー用の溶媒が、水または水と１種以上の
水混和性溶媒との混合物である。
【００６０】
　「ＲＦポリマーヒドロゲル」は、ポリマーゲルの下位概念に関し、この場合、ポリマー
は、水または水と１種以上の水混和性溶媒との混合物中で、レソルシノールとホルムアル
デヒドの触媒反応から形成される。
【００６１】
　「酸」は、溶液のｐＨを低下させることができる任意の物質に関する。酸は、アレニウ
ス、ブロンステッドおよびルイス酸を含む。「固体酸」は、溶媒中に溶解させた際に酸性
溶液が生成される、乾燥または粒状化合物に関する。「酸性」という用語は、酸の性質を
有することを意味する。
【００６２】
　「塩基」は、溶液のｐＨを上昇させることができる任意の物質に関する。塩基は、アレ
ニウス、ブロンステッドおよびルイス塩基を含む。「固体塩基」は、溶媒中に溶解させた
際に塩基性溶液が生成される、乾燥または粒状化合物に関する。「塩基性」という用語は
、塩基の性質を有することを意味する。
【００６３】
　「混合させた溶媒系」は、二種以上の溶媒、例えば、２種以上の混和性溶媒から成る溶
媒系に関する。二元溶媒系（すなわち、２種類の溶媒を含有するもの）の例には、以下の
ものが含まれるが、これらに限定されない：水と酢酸、水とギ酸、水とプロピオン酸、水
と酪酸など。三元溶媒系（すなわち、３種類の溶媒を含有するもの）の例には、以下のも
のが含まれるが、これらに限定されない：水、酢酸およびエタノール；水、酢酸およびア
セトン；水、酢酸およびギ酸、水、酢酸およびプロピオン酸など。本発明は、２種以上の
溶媒を含有する全ての混合溶媒系を予期する。
【００６４】
　「混和性」は、ある範囲の温度、圧力および組成に対して、混合物が単相を形成する、
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混合物の特性に関連する。
【００６５】
　「触媒」は、化学反応の速度を変化させる物質である。触媒が周期的に反応に参加して
、触媒は循環的に再生される。本明細書は、ナトリウムを含まない触媒を考慮する。本明
細書において開示されるような超高純度のポリマーゲルを調製する場合に使用される触媒
は、ポリマー前駆物質の重合を促進して、超高純度のポリマーゲルを生成する任意の化合
物である。「揮発性触媒」は、大気圧以下にて揮発する傾向がある触媒である。揮発性触
媒の例には、以下のものが含まれるが、これらに限定されない：アンモニウム塩、例えば
、炭酸アンモニウム、炭酸アンモニウム、水酸化アンモニウムまたはそれらの組合せなど
である。
【００６６】
　「溶媒」は、反応物（例えば、超高純度のポリマー前駆物質）を溶解または懸濁させて
、該溶媒中で反応を生じさせる媒体を提供する物質である。ゲル、超高純度のポリマーゲ
ル、超高純度の合成炭素材料および超高純度の合成アモルファス炭素材料の調製において
有用な溶媒の例には、以下のものが含まれるが、これらに限定されない：水、アルコール
およびそれらの混合物。アルコールの例には、エタノール、ｔ-ブタノール、メタノール
およびそれらの混合物が含まれる。このような溶媒は、合成される超高純度ポリマーの前
駆物質、例えば、フェノール系化合物またはアルデヒド化合物を溶解させるのに有用であ
る。さらに、ある方法においては、ポリマーヒドロゲルにおける溶媒交換のために（凍結
や乾燥させる前に）、このような溶媒が使用され、この場合において、前駆物質の重合か
らの溶媒、例えば、レソルシノールおよびホルムアルデヒドは、純アルコールに交換され
る。本出願の１実施態様において、クリオゲルは、溶媒交換を含まない方法によって調製
される。
【００６７】
　「乾燥ゲル」または「乾燥された超高純度のポリマーゲル」は、ゲルまたは超高純度の
ポリマーゲルから、溶媒、一般に水または水と１種以上の水混和性溶媒の混合物が実質的
に除去されている、ゲルまたは超高純度のポリマーゲルに関する。
【００６８】
　「熱分解され乾燥された超高純度のポリマーゲル」は、熱分解されたが未だ活性化され
ていない、乾燥させた超高純度のポリマーゲルに関し、さらに、「活性化され乾燥された
超高純度のポリマーゲル」は、活性化され、乾燥された超高純度のポリマーゲルに関する
。
【００６９】
　「クリオゲル」は、凍結乾燥によって乾燥された乾燥ゲルに関する。同様に、「超高純
度のポリマークリオゲル」は、凍結乾燥によって乾燥された、乾燥された超高純度のポリ
マーゲルに関する。
【００７０】
　「ＲＦクリオゲル」または「超高純度のＲＦポリマーゲル」は、レソルシノールとホル
ムアルデヒドの触媒反応から生成されたゲルまたは超高純度のポリマーゲルを、凍結乾燥
によって乾燥させた、乾燥ゲルまたは乾燥された超高純度のポリマーゲルにそれぞれ関す
る。
【００７１】
　「熱分解されたクリオゲル」または「熱分解された超高純度のポリマークリオゲル」は
、熱分解されているが未だ活性化されていない、クリオゲルまたは超高純度のポリマーク
リオゲルにそれぞれ関する。
【００７２】
　「活性化クリオゲル」または「活性化された超高純度のポリマークリオゲル」は、活性
化された炭素材料を得るために活性化されている、クリオゲルまたは超高純度のポリマー
クリオゲルにそれぞれ関する。
【００７３】
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　「キセロゲル」は、例えば、大気圧以下の条件下にて、空気乾燥させることにより乾燥
させた乾燥ゲルに関する。同様に、「超高純度のポリマーキセロゲル」は、空気乾燥によ
って乾燥させた、乾燥された超高純度のポリマーゲルに関する。
【００７４】
　「熱分解されたキセロゲル」または「熱分解された超高純度のポリマーキセロゲル」は
、熱分解されているが未だ活性化されていない、キセロゲルまたは超高純度のポリマーキ
セロゲルにそれぞれ関する。
【００７５】
　「活性化キセロゲル」または「活性化された超高純度のポリマーキセロゲル」は、活性
化された炭素材料を得るために活性化されている、キセロゲルまたは超高純度のポリマー
キセロゲルにそれぞれ関する。
【００７６】
　「エアロゲル」は、超臨界乾燥、例えば、超臨界二酸化炭素を用いることにより乾燥さ
れた乾燥ゲルである。同様に、「超高純度のポリマーエアロゲル」は、超臨界乾燥によっ
て乾燥させた、乾燥された超高純度のポリマーゲルである。
【００７７】
　「熱分解されたエアロゲル」または「熱分解された超高純度のポリマーエアロゲル」は
、熱分解されているが未だ活性化されていない、エアロゲルまたは超高純度のポリマーエ
アロゲルにそれぞれ関する。
【００７８】
　「活性化エアロゲル」または「活性化された超高純度のポリマーエアロゲル」は、活性
化された炭素材料を得るために活性化されている、エアロゲルまたは超高純度のポリマー
エアロゲルにそれぞれ関する。
【００７９】
　「有機抽出溶媒」は、ポリマー前駆物質の重合が開始した後、一般にポリマーヒドロゲ
ルの重合が完了した後に、ポリマーヒドロゲルへ添加される有機溶媒に関する。
【００８０】
　「急速な多角的凍結」は、モノリシックポリマーゲルからポリマーゲル粒子を調製して
ポリマーゲルを凍結させ、次いで得られたポリマーゲル粒子を適当な冷媒体へ曝す方法に
関する。冷媒体は、例えば、液体窒素、窒素ガスまたは固体の二酸化炭素である。急速な
多角的凍結の間に、氷の核生成が氷の結晶成長を支配する。適当な冷媒体は、例えば、約
－１０℃以下の温度を有する気体、液体、または固体であってもよい。同様に、適当な冷
媒体は、約－２０℃以下の温度を有する気体、液体、または固体であってもよい。同様に
、適当な冷媒体は、約－３０℃以下の温度を有する気体、液体、または固体であってもよ
い。
【００８１】
　「活性化」および「活性」は、それぞれ、酸化性雰囲気（例えば、二酸化炭素、酸素ま
たは蒸気）へ曝す間に、活性化滞留温度(dwell temperature)にて、原料または炭化/熱分
解物質を加熱して、「活性化された」物質（例えば、活性化クリオゲルまたは活性炭材料
）を生成させる方法に関連する。一般に、活性化過程は、粒子表面の剥離除去をもたらし
、表面積の増加をもたらす。あるいは、活性化は、化学的な方法、例えば、炭素含有前駆
物質を化学薬品（リン酸などの酸、または水酸化カリウム、水酸化ナトリウムなどの塩基
、または塩化亜鉛などの塩）で含浸させ、次いで、炭化させることにより行われる。「活
性された」は、活性化処理が施されている、材料または物質、例えば、超高純度の合成炭
素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料に関する。
【００８２】
　「炭化する」「熱分解する」、「炭化」および「熱分解」は、それぞれ、不活性大気（
例えば、アルゴンまたは窒素）中、または真空中で、熱分解可能な滞留温度にて、炭素含
有物質を加熱する処理に関し、これにより、該処理の終端における回収対象となる物質は
、主に炭素である。「熱分解された」は、例えば、熱分解処理が施されている、例えば、
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超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料などの、材料または
物質に関連する。
【００８３】
　「滞留温度」は、比較的一定な温度を維持するために保持される（すなわち、温度を上
昇させず減少させない）、工程の一部における加熱炉の温度に関する。例えば、熱分解の
滞留温度は、熱分解の間において、加熱炉が比較的一定な温度で保持されることに関し、
活性化滞留温度は、活性化の間において、加熱炉が比較的一定な温度で保持されることに
関する。
【００８４】
　「細孔」は、炭素材料、例えば活性化された炭素、熱分解され乾燥された超高純度のポ
リマーゲル、熱分解された超高純度のポリマークリオゲル、熱分解された超高純度のポリ
マーキセロゲル、熱分解された超高純度のポリマーエアロゲル、活性化され乾燥された超
高純度のポリマーゲル、活性化された超高純度のポリマークリオゲル、活性化された超高
純度のポリマーキセロゲル、活性化された超高純度のポリマーエアロゲルなどにおける穴
、またはそれらの表面における窪みまたは開口部である。細孔は、単一の穴であってもよ
く、または他の穴と構造内の連続網目を介して接続していてもよい。
【００８５】
　「細孔構造」は、炭素材料（例えば、活性炭材料）内の内部細孔表面における配置に関
連する。細孔構造の構成要素には、細孔サイズ、細孔容積、細孔面積、密度、細孔径分布
、および細孔長さが含まれる。一般に、活性炭材料の細孔構造には、マイクロ細孔および
メソ細孔が含まれる。
【００８６】
　「メソ細孔」は、一般に、約２ナノメートル～約５０ナノメートルの間に直径を有する
細孔に関し、一方、「マイクロ細孔」は、約２ナノメートル未満の直径を有する細孔に関
連する。
【００８７】
　「表面積」は、ＢＥＴ法によって測定可能な、物質の総比表面積に関連する。表面積は
、一般に、ｍ２/ｇ単位で表わされる。ＢＥＴ（ブルナウアー－エメット－テラー）法は
、不活性ガス、例えば、窒素を用いて、物質に吸着されたガスの量を測定することにより
行われ、物質の接近可能な表面積を測定するための、当該技術分野において常套に使用さ
れる方法である。
【００８８】
　メソ細孔およびマイクロ細孔に対し、本明細書において使用される「接続された」は、
このような細孔の空間的位置に関連する。
【００８９】
　「有効長さ」は、電解質から塩イオンを受容できる、十分な直径を有する細孔の長さ部
分に関する。
【００９０】
　「調節可能」は、炭素材料のメソ細孔およびマイクロ細孔のいずれかまたは両方におけ
る、細孔サイズ、細孔容積、表面積、密度、細孔径分布、および細孔長さまたはこれらの
組合せを増加させたり減少させたりすることができる能力に関する。例えば、調節可能性
は、本明細書において記載される超高純度の合成アモルファス炭素材料が電極材として使
用されるような適当な場合、対象となる電解質イオンに適応させて細孔寸法を調節するこ
とに関してもよい。ある実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合
成アモルファス炭素材料の細孔構造が、調節されても良い。例えば、超高純度の合成炭素
材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料の調製において、細孔構造を調節するこ
とは、種々の方法によって行うことができるが、これらに限定されない：超高純度のポリ
マーゲルの製造においてパラメーターを変化させること；超高純度のポリマーゲルの凍結
乾燥においてパラメーターを変化させること；超高純度のポリマークリオゲルの炭化にお
いてパラメーターを変化させること；熱分解された超高純度のポリマークリオゲルの活性
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化においてパラメーターを変化させること
【００９１】
　「電極」は、対象物、物質または領域へ電気が入力または放出される導体に関する。
【００９２】
　「バインダー」は、炭素の各粒子を相互に保持することができる材料であり、該バイン
ダーと炭素を相互に混合させた後、得られた混合物を、シート、ペレット、ディスクまた
は他の形状に変換させることができる。バインダーの包括的な例には、超高純度のフルオ
ロポリマー、例えば、ＰＴＦＥ（ポリテトラフルオロエチレン、テフロン(登録商標))、
ＰＦＡ（超高純度のパーフルオロアルコキシポリマー樹脂、テフロン(登録商標)としても
既知）、ＦＥＰ（フッ素化エチレンプロピレン、テフロン(登録商標)としても既知）ＥＴ
ＦＥ（ポリエチレンテトラフルオロエチレン、Ｔｅｆｚｅｌ(登録商標)およびＦｌｕｏｎ
(登録商標)として市販）、ＰＶＦ（ポリビニルフッ化物、Ｔｅｄｌａｒ(登録商標)として
市販）、ＥＣＴＦＥ（ポリエチレンクロロトリフルオロエチレン、Ｈａｌａｒ(登録商標)

として市販）、ＰＶＤＦ（ポリビニリデンフルオライド、Ｋｙｎａｒ(登録商標)として市
販）、ＰＣＴＦＥ（ポリクロロトリフルオロエチレン、Ｋｅｌ-ＦおよびＣＴＦＥとして
市販）、トリフルオロエタノールおよびそれらの組合せなどが含まれる。
【００９３】
　「不活性」は、電解質中で活性ではない材料に関し、それは、相当量のイオンを吸収せ
ず、化学的な変化（例えば分解）を生じない。
【００９４】
　「伝導性」は、緩く保持された価電子の伝達を介し、電子を伝導する材料の能力に関す
る。
【００９５】
　「電解質」は、遊離イオンを含有する物質を意味し、該物質は電気的に伝導性である。
電解質の例には以下のものが含まれるが、これらに限定されない：溶媒、例えば、プロピ
レンカーボネート、エチレンカーボネート、ブチレンカーボネート、ジメチルカーボネー
ト、メチルエチルカーボネート、ジエチルカーボネート、スルホラン、メチルスルホラン
、アセトニトリルまたはそれらの混合物と共に、溶質、例えば、テトラアルキルアンモニ
ウム塩、例えば、ＴＥＡ　ＴＦＢ（テトラエチルアンモニウム　テトラフルオロボラート
）、ＭＴＥＡＴＦＢ（メチルトリエチルアンモニウム　テトラフルオロボラート）、ＥＭ
ＩＴＦＢ（１エチル-３-メチルイミダゾリウム　テトラフルオロボラート）、テトラエチ
ルアンモニウム、トリエチルアンモニウムに基づく塩またはそれらの混合物。ある実施態
様において、電解質は、水系の酸性電解質または水性の塩基性電解質、例えば、希硫酸水
溶液または水酸化カリウム水溶液であってもよい。
【００９６】
　Ａ.　超高純度のポリマーゲルおよび超高純度の合成炭素材料
１実施態様において、超高純度の合成炭素材料が提供される。別の実施態様においては、
超高純度の合成アモルファス炭素材料が提供される。上述のように、種々の不純物（例え
ば、塩素、硫黄、金属など）が残留する炭素材料を含有する電極は、該電極が浸漬された
電解質のブレークダウン電圧を減少させることが知られている。従って、これらの電極は
、より高純度の炭素を含有するデバイスと比べ、より低い電圧で稼働させなければならな
いと共に、より短い寿命を有する。また、炭素電極における不純物は、ＥＤＬＣまたは電
池内の他の成分の分解を生じさせると考えられている。例えば、ＥＤＬＣにおいて２つの
炭素電極を隔てる多孔質膜は、炭素電極内の不純物または塩素によって分解され得る。本
明細書において開示される超高純度の合成炭素材料および超高純度の合成アモルファス炭
素材料は、任意の既知の炭素材料と比べて、より著しく純粋であるので、あらゆる電気的
な貯蔵および／または分配デバイスの稼働を改良できる。
【００９７】
　開示された炭素材料の高い純度は、開示されるゾルゲル法に起因すると考えられる。本
出願人は、１種以上のポリマー前駆物質（例えば、フェノール系化合物）とアルデヒドを
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、揮発性塩基触媒の存在下、酸性条件下で共重合させる場合、超高純度のポリマーゲルが
生成されることを見出した。このことは、金属および/または他の不純物の残存濃度を示
し、反応溶媒および/または抽出溶媒の残存濃度を示すポリマーゲルを生じさせる、他に
開示されたポリマーゲルの調製方法とは、大きく異なる。例えば、これらの不純なポリマ
ーゲルから、熱分解および/または活性化によって炭素材料を調製することにより、不純
な炭素材料が生成されてしまう。
【００９８】
　炭素材料の調製に関する既知の方法とは対称的に、本発明により開示された超高純度の
ポリマーゲルは、超高純度の合成炭素材料と超高純度の合成アモルファス炭素材料の調製
を可能とする。例えば、不活性大気（例えば窒素）中で加熱することによって、超高純度
のポリマーゲルは熱分解され、広い表面積と大きい細孔容積を有する本発明による炭素材
料が生成できる。さらに、これらの炭素材料は（不純物を導入する）化学的な活性化法を
用いることなく活性化できるので、本発明による活性化された超高純度の炭素材料を得る
ことができる。このような材料は、あらゆる電気的な貯蔵分配用途において有用である。
【００９９】
　本発明による方法によって調製される炭素材料は、超高純度であるだけではなく、所望
の物理的性質、例えば、高い空隙率と高い表面積なども有する。超高純度と同様に、本発
明による炭素材料の高い空隙率と大きい表面積は、本明細書において開示される特有の方
法によってもたらされる。開示される方法は、工程パラメーターの数値を変化させて、炭
素材料の物理的性質を調節できる。超高純度、高い空隙率および大きい表面積の組み合せ
は既知のデバイスに比べて優れた性能を有することができ、電気的な貯蔵分配デバイスの
調製を可能とする。
【０１００】
　開示される超高純度のポリマーゲル、超高純度の合成炭素材料および超高純度の合成ア
モルファス炭素材料、ならびにそれらの調製方法は、以下により詳細に記載される。
【０１０１】
　１.超高純度のポリマーゲル
超高純度のポリマーゲルは、開示される超高純度の炭素材料の調製における中間体である
。したがって、超高純度のポリマーゲルの物理的特性と化学的特性は、超高純度の炭素材
料の特性に寄与する。すなわち、ある実施態様においては、超高純度のポリマーゲルは、
乾燥された超高純度のポリマーゲルであり、例えば、ある実施態様において乾燥された超
高純度のポリマーゲルは、超高純度のポリマークリオゲルである。別の実施態様において
、乾燥された超高純度のポリマーゲルは、超高純度のポリマーキセロゲルまたは超高純度
のポリマーエアロゲルである。ある実施態様においては、超高純度のポリマーゲルは、フ
ェノール系化合物とアルデヒド化合物から調製され、例えば、ある実施態様において、超
高純度のポリマーゲルは、レソルシノールとホルムアルデヒドから調製できる。別の実施
態様において、超高純度のポリマーゲルは、酸性条件下で調製される。ある実施態様にお
いて、酸性度は、固体の酸性化合物を溶解させること、反応溶媒として酸を使用すること
、または溶媒の１種が酸である混合溶媒系を使用することによってもたらすことができる
。超高純度のポリマーゲルの調製は、以下においてより詳細に記載される。
【０１０２】
　開示される方法は、塩基性の揮発性触媒の存在下、重合を行い、ポリマーゲルを生成さ
せることを含む。すなわち、ある実施態様においては、超高純度のポリマーゲルは、１種
以上の塩を含有し、例えば、ある実施態様においては、１種以上の塩は、揮発性の塩基性
塩である。揮発性の塩基性塩の例には、以下のものが含まれるが、これらに限定されない
：炭酸アンモニウム、炭酸水素アンモニウム、酢酸アンモニウム、水酸化アンモニウム、
およびそれらの組合せ。したがって、ある実施態様において、本開示は、炭酸アンモニウ
ム、炭酸水素アンモニウム、酢酸アンモニウム、水酸化アンモニウム、およびそれらの組
合せを含有する超高純度のポリマーゲルを提供する。更なる実施態様において、超高純度
のポリマーゲルは、炭酸アンモニウムを含有する。別の更なる実施態様において、超高純
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度のポリマーゲルは、酢酸アンモニウムを含有する。
【０１０３】
　任意の態様における別の実施態様および本明細書において開示される変形例において、
超高純度のポリマーゲルは、ｔ-ブタノールを実質的に含まない。例えば、１実施態様に
おいて、超高純度のポリマーゲルは、１０００ｐｐｍ未満のｔ-ブタノール、１００ｐｐ
ｍ未満のｔ-ブタノール、１０ｐｐｍ未満のｔ-ブタノールまたは１ｐｐｍ未満のｔ-ブタ
ノールを含有する。
【０１０４】
　任意の態様における別の実施態様および本明細書において開示された変形例において、
超高純度のポリマーゲルは、アセトンを実質的に含まない。例えば、１実施態様において
、超高純度のポリマーゲルは、１０００ｐｐｍ未満のアセトン、１００ｐｐｍ未満のアセ
トン、１０ｐｐｍ未満のアセトンまたは１ｐｐｍ未満のアセトンを含有する。
【０１０５】
　超高純度のポリマーゲルは、低濃度の不純物を含有する。すなわち、ある実施態様にお
いて、超高純度のポリマーゲルは、炭素、水素および酸素、ならびに１０００ｐｐｍ以下
の総ＰＩＸＥ不純物を含有する。別の実施態様において、超高純度のポリマーゲルにおけ
る総ＰＩＸＥ不純物含有量は、１０００ｐｐｍ未満、８００ｐｐｍ未満、５００ｐｐｍ未
満、３００ｐｐｍ未満、２００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、２５ｐ
ｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満である。
【０１０６】
　超高純度のポリマーゲルは、それらから調製される超高純度の炭素材料の低い灰分に寄
与できる低い灰分を有する。したがって、ある実施態様においては、超高純度のポリマー
ゲルにおける灰分は、０.１％～０.００１の範囲である。別の実施態様において、超高純
度のポリマーゲルの灰分は、０.１％未満、０.０８％未満、０.０５％未満、０.０３％未
満、０.０２５％未満、０.０１％未満、０.００７５％未満、０.００５％未満、また０.
００１％未満である。
【０１０７】
　別の実施態様において、超高純度のポリマーゲルは、５００ｐｐｍ未満の総ＰＩＸＥ不
純物含有量と、０.０８％未満の灰分を有する。更なる実施態様において、超高純度のポ
リマーゲルは、３００ｐｐｍ未満の総ＰＩＸＥ不純物含有量と、０.０５％未満の灰分を
有する。別の更なる実施態様において、超高純度のポリマーゲルは、２００ｐｐｍ未満の
総ＰＩＸＥ不純物含有量と、０.０２％未満の灰分を有する。別の更なる実施態様におい
て、超高純度のポリマーゲルは、２００ｐｐｍ未満の総ＰＩＸＥ不純物含有量と、０.０
１％未満の灰分を有する。
【０１０８】
　上述のように、一般な不純物を含有するポリマーゲルは、不純物を含有する炭素材料を
生成する。したがって、本開示における１態様において、超高純度のポリマーゲルは、不
純物の低い残存量を示す。超高純度のポリマーゲル中に存在する個々のＰＩＸＥ不純物の
量は、プロトン励起Ｘ線分析によって測定できる。ある実施態様においては、超高純度の
ポリマーゲル中に存在するナトリウム濃度は、１０００ｐｐｍ未満、５００ｐｐｍ未満、
１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満である。ある
実施態様において、超高純度のポリマーゲル中に存在するマグネシウム濃度は、１０００
ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満
である。ある実施態様において、超高純度のポリマーゲル中に存在するアルミニウム濃度
は、１０００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、または
１ｐｐｍ未満である。ある実施態様において、超高純度のポリマーゲル中に存在するケイ
素濃度は、５００ｐｐｍ未満、３００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、
２０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満である。ある実施態様において、
超高純度のポリマーゲル中に存在する亜リン酸濃度は、１０００ｐｐｍ未満、１００ｐｐ
ｍ未満、５０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満である。ある実施態様に
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おいて、超高純度のポリマーゲル中に存在する硫黄濃度は、１０００ｐｐｍ未満、１００
ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、３０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満または１
ｐｐｍ未満である。ある実施態様において、超高純度のポリマーゲル中に存在する塩素濃
度は、１０００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、また
は１ｐｐｍ未満である。ある実施態様において、超高純度のポリマーゲル中に存在するカ
リウム濃度は、１０００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未
満、または１ｐｐｍ未満である。ある実施態様において、超高純度のポリマーゲル中に存
在するカルシウム濃度は、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、２０ｐｐｍ未満、１０ｐ
ｐｍ未満、５ｐｐｍ未満または１ｐｐｍ未満である。ある実施態様において、超高純度の
ポリマーゲル中に存在するクロム濃度は、１０００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、５０
ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、４ｐｐｍ未満、３ｐｐｍ未満、２ｐｐｍ未
満、または１ｐｐｍ未満である。ある実施態様において、超高純度のポリマーゲル中に存
在する鉄濃度は、５０ｐｐｍ未満、２０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、４
ｐｐｍ未満、３ｐｐｍ未満、２ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満である。ある実施態様に
おいて、超高純度のポリマーゲル中に存在するニッケル濃度は、２０ｐｐｍ未満、１０ｐ
ｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、４ｐｐｍ未満、３ｐｐｍ未満、２ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ
未満である。ある実施態様において、超高純度のポリマーゲル中に存在する銅濃度は、１
４０ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、４０ｐｐｍ未満、２０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満
、５ｐｐｍ未満、４ｐｐｍ未満、３ｐｐｍ未満、２ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満であ
る。ある実施態様において、超高純度のポリマーゲル中に存在する亜鉛濃度は、２０ｐｐ
ｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、２ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満である。別
の実施態様において、超高純度のポリマーゲル中に存在する、ナトリウム、マグネシウム
、アルミニウム、ケイ素、亜リン酸、硫黄、塩素、カリウム、カルシウム、クロム、鉄、
ニッケル、銅および亜鉛を除くＰＩＸＥ不純物の総量は、１０００ｐｐｍ未満、５００ｐ
ｐｍ未満、３００ｐｐｍ未満、２００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、
２５ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満または１ｐｐｍ未満である。上述のように、ある実施態
様において、他の不純物、例えば、水素、酸素および/または窒素は、１０％未満～０.０
１％未満の範囲の濃度で存在できる。
【０１０９】
　ある実施態様において、超高純度のポリマーゲルは、プロトン励起Ｘ線分析の検出限界
付近またはそれ以下のＰＩＸＥ不純物を含有する。例えば、ある実施態様において、超高
純度のポリマーゲルは、５０ｐｐｍ未満のナトリウム、１５ｐｐｍ未満のマグネシウム、
１０ｐｐｍ未満のアルミニウム、８ｐｐｍ未満のケイ素、４ｐｐｍ未満の亜リン酸、３ｐ
ｐｍ未満の硫黄、３ｐｐｍ未満の塩素、２ｐｐｍ未満のカリウム、３ｐｐｍ未満のカルシ
ウム、２ｐｐｍ未満のスカンジウム、１ｐｐｍ未満のチタニウム、１ｐｐｍ未満のバナジ
ウム、０.５ｐｐｍ未満のクロム、０.５ｐｐｍ未満のマンガン、０.５ｐｐｍ未満の鉄、
０.２５ｐｐｍ未満のコバルト、０.２５ｐｐｍ未満のニッケル、０.２５ｐｐｍ未満の銅
、０.５ｐｐｍ未満の亜鉛、０.５ｐｐｍ未満のガリウム、０.５ｐｐｍ未満のゲルマニウ
ム、０.５ｐｐｍ未満のヒ素、０.５ｐｐｍ未満のセレン、１ｐｐｍ未満の臭素、１ｐｐｍ
未満のルビジウム、１.５ｐｐｍ未満のストロンチウム、２ｐｐｍ未満のイットリウム、
３ｐｐｍ未満のジルコニウム、２ｐｐｍ未満のニオビウム、４ｐｐｍ未満のモリブデン、
４ｐｐｍ未満のテクネチウム、７ｐｐｍ未満のルビジウム、６ｐｐｍ未満のロジウム、６
ｐｐｍ未満のパラジウム、９ｐｐｍ未満の銀、６ｐｐｍ未満のカドミウム、６ｐｐｍ未満
のインジウム、５ｐｐｍ未満のスズ、６ｐｐｍ未満のアンチモン、６ｐｐｍ未満のテルリ
ウム、５ｐｐｍ未満のヨウ素、４ｐｐｍ未満のセシウム、４ｐｐｍ未満のバリウム、３ｐ
ｐｍ未満のランタン、３ｐｐｍ未満のセリウム、２ｐｐｍ未満のプラセオジウム、２ｐｐ
ｍ未満のネオジミウム、１.５ｐｐｍ未満のプロメチウム、１ｐｐｍ未満のサマリウム、
１ｐｐｍ未満のユーロピウム、１ｐｐｍ未満のガドリニウム、１ｐｐｍ未満のテルビウム
、１ｐｐｍ未満のジスプロシウム、１ｐｐｍ未満のホルミウム、１ｐｐｍ未満のエルビウ
ム、１ｐｐｍ未満のツリウム、１ｐｐｍ未満のイッテルビウム、１ｐｐｍ未満のルテニウ
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ム、１ｐｐｍ未満のハフニウム、１ｐｐｍ未満のタンタル、１ｐｐｍ未満のタングステン
、１.５ｐｐｍ未満のレニウム、１ｐｐｍ未満のオスミウム、１ｐｐｍ未満のイリジウム
、１ｐｐｍ未満のプラチナ、１ｐｐｍ未満の銀、１ｐｐｍ未満の水銀、１ｐｐｍ未満のタ
リウム、１ｐｐｍ未満の鉛、１.５ｐｐｍ未満のビスマス、２ｐｐｍ未満のトリウム、ま
たは４ｐｐｍ未満のウラニウムを含有する。
【０１１０】
　ある具体的な実施態様において、超高純度のポリマーゲルは、１００ｐｐｍ未満のナト
リウム、３００ｐｐｍ未満のケイ素、５０ｐｐｍ未満の硫黄、１００ｐｐｍ未満のカルシ
ウム、２０ｐｐｍ未満の鉄、１０ｐｐｍ未満のニッケル、４０ｐｐｍ未満の銅、５ｐｐｍ
未満のクロム、５ｐｐｍ未満の亜鉛を含有する。
【０１１１】
　別の具体的な実施態様において、超高純度のポリマーゲルは、５０ｐｐｍ未満のナトリ
ウム、１００ｐｐｍ未満のケイ素、３０ｐｐｍ未満の硫黄、５０ｐｐｍ未満のカルシウム
、１０ｐｐｍ未満の鉄、５ｐｐｍ未満のニッケル、２０ｐｐｍ未満の銅、２ｐｐｍ未満の
クロムおよび２ｐｐｍ未満の亜鉛を含有する。
【０１１２】
　別の具体的な実施態様において、超高純度のポリマーゲルは、５０ｐｐｍ未満のナトリ
ウム、５０ｐｐｍ未満のケイ素、３０ｐｐｍ未満の硫黄、１０ｐｐｍ未満のカルシウム、
２ｐｐｍ未満の鉄、１ｐｐｍ未満のニッケル、１ｐｐｍ未満の銅、１ｐｐｍ未満のクロム
および１ｐｐｍ未満の亜鉛を含有する。
【０１１３】
　別の具体的な実施態様において、超高純度のポリマーゲルは、１００ｐｐｍ未満のナト
リウム、５０ｐｐｍ未満のマグネシウム、５０ｐｐｍ未満のアルミニウム、１０ｐｐｍ未
満の硫黄、１０ｐｐｍ未満の塩素、１０ｐｐｍ未満のカリウム、１ｐｐｍ未満のクロム、
および１ｐｐｍ未満のマンガンを含有する。
【０１１４】
　開示される方法は、高い比表面積を有する超高純度のポリマーゲルを生成する。理論に
とらわれることなく、超高純度のポリマーゲルの表面積は、少なくともその一部が、超高
純度の合成アモルファス炭素材料における所望の表面積特性の形成に寄与すると考えられ
ている。表面積は、当業者に既知のＢＥＴ技術を用いて測定できる。本明細書において記
載される任意の態様における１実施態様において、超高純度のポリマーゲルは少なくとも
１５０ｍ２/ｇ、少なくとも２５０ｍ２/ｇ、少なくとも４００ｍ２/ｇ、少なくとも５０
０ｍ２/ｇ、少なくとも６００ｍ２/ｇ、または少なくとも７００ｍ２/ｇのＢＥＴ比表面
積を有する。
【０１１５】
　１実施態様において、超高純度のポリマーゲルは、１００ｍ２/ｇ、～１０００ｍ２/ｇ
、の間のＢＥＴ比表面積を有する。あるいは、超高純度のポリマーゲルは、１５０ｍ２/
ｇ～７００ｍ２/ｇの間のＢＥＴ比表面積を有する。あるいは、超高純度のポリマーゲル
は、４００ｍ２/ｇ～７００ｍ２/ｇの間のＢＥＴ比表面積を有する。
【０１１６】
　１実施態様において、超高純度のポリマーゲルは、０.１０ｇ/ｃｃ～０.６０ｇ/ｃｃの
タップ密度を有する。１実施態様において、超高純度のポリマーゲルは、０.１５ｇ/ｃｃ
～０.２５ｇ/ｃｃのタップ密度を有する。本開示における１実施態様において、超高純度
のポリマーゲルは、少なくとも１５０ｍ２/ｇのＢＥＴ比表面積と、０.６０ｇ/ｃｃ未満
のタップ密度を有する。あるいは、超高純度のポリマーゲルは、少なくとも２５０ｍ２/
ｇのＢＥＴ比表面積と、０.４ｇ/ｃｃ未満のタップ密度を有する。別の実施態様において
、超高純度のポリマーゲルは、少なくとも５００ｍ２/ｇの比表面積と０.３０ｇ/ｃｃ未
満のタップ密度を有する。
【０１１７】
　本明細書において開示される態様または変形例における別の実施態様において、超高純
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度のポリマーゲルは、１５％未満、１３％未満、１０％未満、５％未満または１％未満の
残留水含有量を有する。
【０１１８】
　１実施態様において、超高純度のポリマーゲルは、総細孔容積の少なくとも５０％、総
細孔容積の少なくとも７５％、総細孔容積の少なくとも９０％、または総細孔容積の少な
くとも９９％を構成する、１００ｎｍ以下の細孔による部分細孔容積を有する。別の実施
態様において、超高純度のポリマーゲルは、総細孔容積の少なくとも５０％、総細孔容積
の少なくとも７５％、総細孔容積の少なくとも９０％、または総細孔容積の少なくとも９
９％を構成する、２０ｎｍ以下の細孔による部分細孔容積を示す。
【０１１９】
　１実施態様において、超高純度のポリマーゲルにおける１００ｎｍ以下の細孔による部
分細孔表面積が、総細孔表面積の少なくとも５０％、総細孔表面積の少なくとも７５％、
総細孔表面積の少なくとも９０％、総細孔表面積の少なくとも９９％を構成する。別の実
施態様において、超高純度のポリマーゲルにおける２０ｎｍ以下の細孔の部分細孔表面積
が、総細孔表面積の少なくとも５０％、総細孔表面積の少なくとも７５％、総細孔表面積
の少なくとも９０％、総細孔表面積の少なくとも９９％を構成する。
【０１２０】
　超高純度のポリマーゲルは、触媒条件下、適当な溶媒系を用いて１種以上のポリマー前
駆物質を重合させることにより調製できる。すなわち、１実施態様において、超高純度の
ポリマーゲルは、１種以上の混和性溶媒と、１種以上のフェノール系化合物、１種以上の
アルデヒドおよび１種以上の触媒を混合させることにより調製される。例えば、更なる実
施態様において、超高純度のポリマーゲルは、水、酢酸、レソルシノール、ホルムアルデ
ヒドおよび酢酸アンモニウムを混合させることにより調製される。超高純度のポリマーゲ
ルの調製は、以下により詳細が説明される。
【０１２１】
　２.超高純度の合成炭素材料
　上述のように、本発明は、超高純度（すなわち、総ＰＩＸＥ不純物が５００ｐｐｍ未満
である）の合成炭素材料をもたらす。ある実施態様において、超高純度の合成炭素材料は
アモルファスである。理論にとらわれることを望まないが、炭素材料の純度と性能はその
調製方法の関数であり、調製パラメーターを変化させることは、異なる性質を示す炭素材
料を生成させると考えられる。したがって、ある実施態様において、超高純度の合成炭素
材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料は、熱分解され乾燥された超高純度のポ
リマーゲル、例えば、熱分解された超高純度のポリマークリオゲル、熱分解された超高純
度のポリマーキセロゲル、または熱分解された超高純度のポリマーエアロゲルである。別
の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材
料は、活性化される（すなわち、超高純度の活性化された合成炭素材料である）。例えば
、更なる実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス
炭素材料は、活性化され乾燥されたた超高純度のポリマーゲル、活性化された超高純度の
ポリマークリオゲル、活性化された超高純度のポリマーキセロゲルまたは活性化されたポ
リマーエアロゲルである。
【０１２２】
　超高純度の合成炭素材料および超高純度の合成アモルファス炭素材料は、少ない総ＰＩ
ＸＥ不純物を含有する。従って、ある実施態様において、超高純度の合成炭素材料または
超高純度の合成アモルファス炭素材料中の総ＰＩＸＥ不純物含有量は、プロトン励起Ｘ線
分析によって測定されたとき、１０００ｐｐｍ未満である。別の実施態様において、超高
純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料中の総ＰＩＸＥ不純物含
有量は、８００ｐｐｍ未満、５００ｐｐｍ未満、３００ｐｐｍ未満、２００ｐｐｍ未満、
１５０ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、２５ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未
満、５ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満である。前述の更なる実施態様において、超高純
度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料は、熱分解され乾燥された
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超高純度のポリマーゲル、熱分解された超高純度のポリマークリオゲル、熱分解された超
高純度のポリマーキセロゲル、熱分解された超高純度のポリマーエアロゲル、活性化され
乾燥させた超高純度のポリマーゲル、活性化された超高純度のポリマークリオゲル、活性
化された超高純度のポリマーキセロゲル、または活性化された超高純度のポリマーエアロ
ゲルである。
【０１２３】
　少ないＰＩＸＥ不純物含有量に加えて、開示された炭素材料は、高い総炭素含有量を有
する。炭素に加えて、超高純度の合成炭素材料および超高純度の合成アモルファス炭素材
料は、酸素、水素および窒素を含有してもよい。ある実施態様において、超高純度の合成
炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料は、重量/重量に基づき、少なくと
も８５％の炭素、少なくとも９０％の炭素、少なくとも９５％の炭素、少なくとも９６％
の炭素、少なくとも９７％の炭素、少なくとも９８％の炭素、または少なくとも９９％の
炭素を含有する。別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成
アモルファス炭素材料は、重量/重量に基づき、１０％未満の酸素、５％未満の酸素、３.
０％未満の酸素、２.５％未満の酸素、１％未満の酸素、または０.５％未満の酸素を含有
する。別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファ
ス炭素材料は、重量/重量に基づき、１０％未満の水素、５％未満の水素、２.５％未満の
水素、１％未満の水素、０.５％未満の水素、０.１％未満の水素を含有する。別の実施態
様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料は、重
量/重量に基づき、５％未満の窒素、２.５％未満の窒素、１％未満の窒素、０.５％未満
の窒素、０.２５％未満の窒素、または０.０１％未満の窒素を含有する。開示された炭素
材料の酸素、水素および窒素含有量は、燃焼分析によって定義される。燃焼分析によって
元素組成を測定するための技術は、当業者において既知である。
【０１２４】
　ある場合においては、炭素材料の総灰分は、炭素材料の電気化学的性能に影響を及ぼし
得る。したがって、ある実施態様においては、超高純度の合成炭素材料または超高純度の
合成アモルファス炭素材料の灰分は、０.１％～０.００１％の範囲であり、例えば、ある
具体的な実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス
炭素材料の灰分は、０.１％未満、０.０８％未満、０.０５％未満、０.０３％未満、０.
０２５％未満、０.０１％未満、０.００７５％未満、０.００５％未満または０.００１％
未満である。
【０１２５】
　別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭
素材料は、５００ｐｐｍ未満の総ＰＩＸＥ不純物含有量と、０.０８％未満の灰分を有す
る。更なる実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファ
ス炭素材料は、３００ｐｐｍ未満の総ＰＩＸＥ不純物含有量と、０.０５％未満の灰分を
有する。別の更なる実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成ア
モルファス炭素材料は、２００ｐｐｍ未満の総ＰＩＸＥ不純物含有量と、０.０５％未満
の灰分を有する。別の更なる実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度
の合成アモルファス炭素材料は、２００ｐｐｍ未満の総ＰＩＸＥ不純物含有量と、０.０
２５％未満の灰分を有する。別の更なる実施態様において、超高純度の合成炭素材料また
は超高純度の合成アモルファス炭素材料は、１００ｐｐｍ未満の総ＰＩＸＥ不純物含有量
と、０.０２％未満の灰分を有する。別の更なる実施態様において、超高純度の合成炭素
材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料は、５０ｐｐｍ未満の総ＰＩＸＥ不純物
含有量と、０.０１％未満の灰分を有する。
【０１２６】
　開示された炭素材料中に存在する個々のＰＩＸＥ不純物の量は、プロトン励起Ｘ線分析
によって測定できる。個々のＰＩＸＥ不純物は、開示された炭素材料の電気化学的性能全
体に亘り様々な方法で影響を及ぼし得る。したがって、ある実施態様において、超高純度
の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料中に存在するナトリウム濃度
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は、１０００ｐｐｍ未満、５００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、１０
ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満である。ある実施態様においては、超高純度の合成炭素
材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料中に存在するマグネシウム濃度は、１０
００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ
未満である。ある実施態様においては、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成ア
モルファス炭素材料中に存在するアルミニウム濃度は、１０００ｐｐｍ未満、１００ｐｐ
ｍ未満、５０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満である。ある実施態様に
おいては、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料中に存在
するケイ素濃度は、５００ｐｐｍ未満、３００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐ
ｍ未満、２０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満である。ある実施態様に
おいては、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料中に存在
する亜リン酸濃度は、１０００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、１０ｐ
ｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満である。ある実施態様においては、超高純度の合成炭素材
料または超高純度の合成アモルファス炭素材料中に存在する硫黄の濃度は、１０００ｐｐ
ｍ未満、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、３０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐ
ｍ未満、または１ｐｐｍ未満である。ある実施態様においては、超高純度の合成炭素材料
または超高純度の合成アモルファス炭素材料中に存在する塩素濃度は、１０００ｐｐｍ未
満、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満である。
ある実施態様においては、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭
素材料中に存在するカリウム濃度は、１０００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐ
ｍ未満、１０ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満である。ある実施態様においては、超高純
度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料中に存在するカルシウム濃
度は、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、２０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ
未満または１ｐｐｍ未満である。ある実施態様においては、超高純度の合成炭素材料また
は超高純度の合成アモルファス炭素材料中に存在するクロム濃度は、１０００ｐｐｍ未満
、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、４ｐｐｍ未満、
３ｐｐｍ未満、２ｐｐｍ未満または１ｐｐｍ未満である。ある実施態様においては、超高
純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料中に存在する鉄濃度は、
５０ｐｐｍ未満、２０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、４ｐｐｍ未満、３ｐ
ｐｍ未満、２ｐｐｍ未満または１ｐｐｍ未満である。別の実施態様においては、超高純度
の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料中に存在するニッケル濃度は
、２０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、４ｐｐｍ未満、３ｐｐｍ未満、２ｐ
ｐｍ未満または１ｐｐｍ未満である。別の実施態様においては、超高純度の合成炭素材料
または超高純度の合成アモルファス炭素材料中に存在する銅濃度は、１４０ｐｐｍ未満、
１００ｐｐｍ未満、４０ｐｐｍ未満、２０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、
４ｐｐｍ未満、３ｐｐｍ未満、２ｐｐｍ未満または１ｐｐｍ未満である。別の実施態様に
おいては、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料中に存在
する亜鉛濃度は、２０ｐｐｍ未満、１０ｐｐｍ未満、５ｐｐｍ未満、２ｐｐｍ未満または
１ｐｐｍ未満である。別の実施態様においては、ナトリウム、マグネシウム、アルミニウ
ム、ケイ素、亜リン酸、硫黄、塩素、カリウム、カルシウム、クロム、鉄、ニッケル、銅
および亜鉛を除く、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料
中に存在するすべてのＰＩＸＥ不純物の合計は、１０００ｐｐｍ未満、５００ｐｐｍ未満
、３００ｐｐｍ未満、２００ｐｐｍ未満、１００ｐｐｍ未満、５０ｐｐｍ未満、２５ｐｐ
ｍ未満、１０ｐｐｍ未満、または１ｐｐｍ未満である。上述のように、ある実施態様にお
いて、他の不純物、例えば水素、酸素および/または窒素は、１０％未満から０.０１％未
満の濃度範囲で存在できる。
【０１２７】
　ある実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭
素材料は、プロトン励起Ｘ線分析の検出限界付近またはそれ以下のＰＩＸＥ不純物を含有
する。例えば、ある実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成ア
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モルファス炭素材料は、５０ｐｐｍ未満のナトリウム、１５ｐｐｍ未満のマグネシウム、
１０ｐｐｍ未満のアルミニウム、８ｐｐｍ未満のケイ素、４ｐｐｍ未満の亜リン酸、３ｐ
ｐｍ未満の硫黄、３ｐｐｍ未満の塩素、２ｐｐｍ未満のカリウム、３ｐｐｍ未満のカルシ
ウム、２ｐｐｍ未満のスカンジウム、１ｐｐｍ未満のチタニウム、１ｐｐｍ未満のバナジ
ウム、０.５ｐｐｍ未満のクロム、０.５ｐｐｍ未満のマンガン、０.５ｐｐｍ未満の鉄、
０.２５ｐｐｍ未満のコバルト、０.２５ｐｐｍ未満のニッケル、０.２５ｐｐｍ未満の銅
、０.５ｐｐｍ未満の亜鉛、０.５ｐｐｍ未満のガリウム、０.５ｐｐｍ未満のゲルマニウ
ム、０.５ｐｐｍ未満のヒ素、０.５ｐｐｍ未満のセレン、１ｐｐｍ未満の臭素、１ｐｐｍ
未満のルビジウム、１.５ｐｐｍ未満のストロンチウム、２ｐｐｍ未満のイットリウム、
３ｐｐｍ未満のジルコニウム、２ｐｐｍ未満のニオビウム、４ｐｐｍ未満のモリブデン、
４ｐｐｍ未満のテクネチウム、７ｐｐｍ未満のルビジウム、６ｐｐｍ未満のロジウム、６
ｐｐｍ未満のパラジウム、９ｐｐｍ未満の銀、６ｐｐｍ未満のカドミウム、６ｐｐｍ未満
のインジウム、５ｐｐｍ未満のスズ、６ｐｐｍ未満のアンチモン、６ｐｐｍ未満のテルリ
ウム、５ｐｐｍ未満のヨウ素、４ｐｐｍ未満のセシウム、４ｐｐｍ未満のバリウム、３ｐ
ｐｍ未満のランタン、３ｐｐｍ未満のセリウム、２ｐｐｍ未満のプラセオジウム、２ｐｐ
ｍ未満のネオジミウム、１.５ｐｐｍ未満のプロメチウム、１ｐｐｍ未満のサマリウム、
１ｐｐｍ未満のユーロピウム、１ｐｐｍ未満のガドリニウム、１ｐｐｍ未満のテルビウム
、１ｐｐｍ未満のジスプロシウム、１ｐｐｍ未満のホルミウム、１ｐｐｍ未満のエルビウ
ム、１ｐｐｍ未満のツリウム、１ｐｐｍ未満のイッテルビウム、１ｐｐｍ未満のルテニウ
ム、１ｐｐｍ未満のハフニウム、１ｐｐｍ未満のタンタル、１ｐｐｍ未満のタングステン
、１.５ｐｐｍ未満のレニウム、１ｐｐｍ未満のオスミウム、１ｐｐｍ未満のイリジウム
、１ｐｐｍ未満のプラチナ、１ｐｐｍ未満の銀、１ｐｐｍ未満の水銀、１ｐｐｍ未満のタ
リウム、１ｐｐｍ未満の鉛、１.５ｐｐｍ未満のビスマス、２ｐｐｍ未満のトリウム、ま
たは４ｐｐｍ未満のウラニウムを含有する。
【０１２８】
　ある具体的な実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモル
ファス炭素材料は、プロトン励起Ｘ線分析によって測定したとき、１００ｐｐｍ未満のナ
トリウム、３００ｐｐｍ未満のケイ素、５０ｐｐｍ未満の硫黄、１００ｐｐｍ未満のカル
シウム、２０ｐｐｍ未満の鉄、１０ｐｐｍ未満のニッケル、１４０ｐｐｍ未満の銅、５ｐ
ｐｍ未満のクロム、５ｐｐｍ未満の亜鉛を含有する。別の具体的な実施態様において、超
高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料は、５０ｐｐｍ未満の
ナトリウム、３０ｐｐｍ未満の硫黄、１００ｐｐｍ未満のケイ素、５０ｐｐｍ未満のカル
シウム、１０ｐｐｍ未満の鉄、５ｐｐｍ未満のニッケル、２０ｐｐｍ未満の銅、２ｐｐｍ
未満のクロムおよび２ｐｐｍ未満の亜鉛を含有する。
【０１２９】
　別の具体的な実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモル
ファス炭素材料は、５０ｐｐｍ未満のナトリウム、５０ｐｐｍ未満のケイ素、３０ｐｐｍ
未満の硫黄、１０ｐｐｍ未満のカルシウム、２ｐｐｍ未満の鉄、１ｐｐｍ未満のニッケル
、１ｐｐｍ未満の銅、１ｐｐｍ未満のクロムおよび１ｐｐｍ未満の亜鉛を含有する。
【０１３０】
　別の具体的な実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモル
ファス炭素材料は、１００ｐｐｍ未満のナトリウム、５０ｐｐｍ未満のマグネシウム、５
０ｐｐｍ未満のアルミニウム、１０ｐｐｍ未満の硫黄、１０ｐｐｍ未満の塩素、１０ｐｐ
ｍ未満のカリウム、１ｐｐｍ未満のクロム、および１ｐｐｍ未満のマンガンを含有する。
【０１３１】
　開示された炭素材料は、高い表面積を有する。理論に拘束されることを望まないが、こ
のような高い表面積は、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素
材料を含有するデバイスから得られる高いエネルギー密度に起因する。したがって、ある
実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料
は、少なくとも１０００ｍ２/ｇ、少なくとも１５００ｍ２/ｇ、少なくとも２０００ｍ２
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/ｇ、少なくとも２４００ｍ２/ｇ、少なくとも２５００ｍ２/ｇ、少なくとも２７５０ｍ
２/ｇまたは少なくとも３０００ｍ２/ｇのＢＥＴ比表面積を有する。例えば、上記のある
実施態様により、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料が
もたらされる。
【０１３２】
　別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭
素材料は、０.２～０.６ｇ/ｃｃ、０.３～０.５ｇ/ｃｃ、０.４～０.５ｇ／ｃｃのタップ
密度を有する。別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成ア
モルファス炭素材料は、少なくとも０.５ｃｍ３/ｇ、少なくとも０.７ｃｍ３/ｇ、少なく
とも０.７５ｃｍ３/ｇ、少なくとも０.９ｃｍ３/ｇ、少なくとも１.０ｃｍ３/ｇ、少なく
とも１.１ｃｍ３/ｇ、少なくとも１.２ｃｍ３/ｇ、少なくとも１.３ｃｍ３/ｇ、少なくと
も１.４ｃｍ３/ｇ、少なくとも１.５ｃｍ３/ｇ、または少なくとも１.６ｃｍ３/ｇの総細
孔容積を有する。
【０１３３】
　開示された炭素材料の細孔寸法分布は、合成アモルファス炭素材料の電気化学性能に影
響を及ぼし得る１パラメーターである。例えば、適応する具体的な電解質イオンに対して
サイズ調整された細孔を含有する炭素材料は、ＥＤＬＣデバイスにおいて特に有用である
。例えば、短い有効長（すなわち、ＴＥＭによって測定したとき、１０ｎｍ未満、５ｎｍ
未満、または３ｎｍ未満）を有するメソ細孔を含有する炭素材料は、イオン輸送および最
大出力を向上させるのに有用である。したがって、１実施態様において、超高純度の合成
炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料は、総細孔容積の少なくとも５０％
、総細孔容積の少なくとも７５％、総細孔容積の少なくとも９０％、または総細孔容積の
少なくとも９９％を構成する、１００ｎｍ以下の細孔の部分細孔容積を有する。別の実施
態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料は、
総細孔容積の少なくとも５０％、総細孔容積の少なくとも７５％、総細孔容積の少なくと
も９０％、または総細孔容積の少なくとも９９％を構成する、２０ｎｍ以下の細孔の部分
細孔容積を有する。
【０１３４】
　別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭
素材料は、総細孔表面積の少なくとも５０％、総細孔表面積の少なくとも７５％、総細孔
表面積の少なくとも９０％、総細孔表面積の少なくとも９９％を構成する、１００ｎｍ以
下の細孔の部分細孔表面積を有する。別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料ま
たは超高純度の合成アモルファス炭素材料は、総細孔表面積の少なくとも５０％、総細孔
表面積の少なくとも７５％、総細孔表面積の少なくとも９０％、総細孔表面積の少なくと
も９９％を構成する、２０ｎｍ以下の細孔の部分細孔表面積を有する。
【０１３５】
　本開示による別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成ア
モルファス炭素材料は、本明細書において開示される方法により調製され、例えば、ある
実施態様においては、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材
料は、本明細書において開示されるような、熱分解され乾燥された超高純度のポリマーゲ
ルを含む方法により調製される。ある実施態様において、熱分解された超高純度のポリマ
ーゲルは更に活性化され、超高純度の合成活性炭材料または超高純度の合成アモルファス
炭素材料が得られる。開示される炭素材料を調製する方法は、より詳細に以下に説明され
る。
【０１３６】
　Ｂ.超高純度の合成アモルファス炭素材料の調製
　１実施態様において、新規な、超高純度のポリマーゲルを調製する方法が提供される。
別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料を調製する方法が提供され、例えば、あ
る実施態様において、超高純度の合成炭素材料は、超高純度の合成アモルファス炭素材料
である。このような超高純度のポリマーゲルと超高純度の合成炭素材料は、以前に報告さ
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れた方法によって得ることはできない。更なる実施態様においては、超高純度の合成活性
炭材料を調製する方法、例えば、活性化された超高純度の合成アモルファス炭素材料が提
供される。開示される方法における種々の実施態様における様々な工程パラメーターの詳
細は、以下に記載される。
【０１３７】
　１.超高純度のポリマーゲルの調製
　超高純度のポリマーゲルは、ゾルゲル法によって調製できる。例えば、超高純度のポリ
マーゲルは、適当な溶媒中で１種以上のポリマー前駆物質を共重合させることにより調製
できる。１実施態様において、１種以上のポリマー前駆物質は、酸性条件下にて共重合さ
れる。ある実施態様においては、第１ポリマー前駆物質は、フェノール系化合物であり、
第２ポリマー前駆物質は、アルデヒド化合物である。１実施態様において、本発明による
方法におけるフェノール系化合物は、レソルシノール、カテコール、ヒドロキノン、フロ
ログルシノール、フェノールまたはそれらの組合せであり；アルデヒド化合物は、ホルム
アルデヒド、アセトアルデヒド、プロピオンアルデヒド、ブチルアルデヒド、ベンズアル
デヒド、シンナムアルデヒド、またはそれらの組合せである。更なる実施態様において、
フェノール系化合物はレソルシノール、フェノールまたはそれらの組合せであり、アルデ
ヒド化合物はホルムアルデヒドである。更なる実施態様において、フェノール系化合物は
、レソルシノールであり、アルデヒド化合物はホルムアルデヒドである。
【０１３８】
　ゾルゲル重合法は、一般に、触媒条件下で行われる。したがって、ある実施態様におい
て、超高純度のポリマーゲルを調製することは、触媒の存在下において１種以上のポリマ
ー前駆物質を共重合させることを含む。ある実施態様において、触媒は、揮発性の塩基性
触媒を含有する。例えば、１実施態様において、揮発性の塩基性触媒は、炭酸アンモニウ
ム、炭酸水素アンモニウム、酢酸アンモニウム、水酸化アンモニウムまたはそれらの組合
せを含む。更なる実施態様において、揮発性の塩基性触媒は、炭酸アンモニウムである。
別の更なる実施態様において、揮発性の塩基性触媒は酢酸アンモニウムである。
【０１３９】
　フェノール系化合物に対する触媒のモル比は、超高純度のポリマーゲルの最終的な性質
、および超高純度の合成炭素材料（例えば、それらから調製される超高純度の合成アモル
ファス炭素材料）の最終的な性質に影響を及ぼし得る。したがって、ある実施態様におい
ては、このような触媒は、フェノール系化合物：触媒が１０：１～２０００：１のモル比
の範囲となる範囲で使用される。ある実施態様において、このような触媒は、フェノール
系化合物：触媒が２０：１～２００：１のモル比となる範囲で使用できる。例えば、別の
実施態様において、このような触媒は、フェノール系化合物：触媒が２５：１～１００：
１のモル比となる範囲で使用できる。
【０１４０】
　反応溶媒は、超高純度のポリマーゲルおよび超高純度の合成アモルファス炭素材料につ
いて所望の性質を得られるように変化する、別の反応パラメーターである。ある実施態様
において、超高純度のポリマーゲルを調製するための溶媒は、水と、混和性の共溶媒との
混合溶媒系である。例えば、ある実施態様において、溶媒は、水と、混和性の酸とを含有
する。水混和性の酸の例には、以下のものが含まれるが、これらに限定されない；プロピ
オン酸、酢酸、ギ酸。更なる実施態様において、溶媒は、水に対する水混和性酸の比が９
９：１、９０：１０、７５：２５、５０：５０、２５：７５、１０：９０または１：９０
となるようにこれらを含有する。別の実施態様において、酸性度は、反応溶媒に対して固
体酸を添加することによってもたらされる。
【０１４１】
　前述の別のある実施態様において、超高純度のポリマーゲルを調製するための溶媒は、
酸性である。例えば、ある実施態様において、溶媒は酢酸を含有する。例えば、１実施態
様において、溶媒は１００％酢酸である。別の実施態様において、混合された溶媒系が提
供され、この場合において、溶媒のうちの１種は酸性である。例えば、方法における１実
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施態様において、溶媒は、酢酸と水とを含有する二元溶媒である。更なる実施態様におい
て、溶媒は、水に対する酢酸の比が９９：１、９０：１０、７５：２５、５０：５０、２
５：７５、１０：９０または１：９０となるようにこれらを含有する。別の実施態様にお
いて、酸性度は、反応溶媒に対して固体酸を添加することによりもたらされる。
【０１４２】
　開示された方法における、ある実施態様は、凍結乾燥の前に溶媒交換工程（例えば、水
とｔ-ブタノールを交換する工程）を含まない。例えば、本明細書において開示される方
法における１実施態様において、凍結の前に、超高純度のポリマーゲルまたは超高純度の
ポリマーゲル粒子を水で洗浄する。１実施態様において、凍結前の該超高純度のポリマー
ゲル粒子の平均粒径は、２５ｍｍ未満、例えば、０.００１ｍｍ～２５ｍｍの間、あるい
は、凍結前の該超高純度のポリマーゲル粒子の平均粒径は、０.０１ｍｍ～１５ｍｍ、例
えば、１.０ｍｍ～１５ｍｍである。ある実施態様において、超高純度のポリマーゲル粒
子は、１ｍｍ～１０ｍｍである。更なる実施態様において、超高純度のポリマーゲル粒子
は、約－１０℃以下、例えば、約－２０℃以下、または約－３０℃以下の温度を有する媒
体中に浸漬させることにより凍結される。例えば、媒体は、液体窒素、またはドライアイ
ス状態のエタノール（もしくは他の有機溶媒）もしくは他の手段により冷却したエタノー
ルであってもよい。ある実施態様において、真空下での乾燥は、約１４００ｍＴｏｒｒの
真空圧へ凍結粒子を曝すことを含む。
【０１４３】
　超高純度のポリマーゲル粒子を急速に凍結させるための他の方法も想定される。別の実
施態様において、超高純度のポリマーゲルは、超高純度のポリマーゲル粒子と適当な冷却
固体、例えば、ドライアイス（固体の二酸化炭素）と共に混合させること、または物理的
に混合させることにより急速に凍結される。別の方法は、－６０℃の金属板を備える噴射
冷凍機を使用し、その表面に散在する超高純度のポリマーゲル粒子から熱を急速に除去す
る。超高純度のポリマーゲル粒子中の水を急速に冷却する第３の方法は、極めて急速に高
真空を引くことにより、粒子を急速に凍結させることである（真空度は、平衡蒸気圧に対
応する温度が凍結を可能とする真空度である）。急速凍結の別の方法は、超高純度のポリ
マーゲルと適当な冷却ガスを混合させることである。ある実施態様において、冷却ガスは
－１０℃以下の温度を有し得る。ある実施態様において、冷却ガスは－２０℃以下の温度
を有し得る。ある実施態様において、冷却ガスは－３０℃以下の温度を有し得る。別の実
施態様において、ガスは、約－１９６℃の温度を有し得る。例えば、ある実施態様におい
ては、ガスは窒素である。
【０１４４】
　別の実施態様において、超高純度のポリマーゲル粒子は、－２０℃以下の温度で凍結乾
燥機を用いて凍結される。例えば、ある実施対応においては、超高純度のポリマーゲル粒
子は、－３０℃以下の温度で凍結乾燥機を用いて凍結される。別の実施態様において、超
高純度のポリマーゲルモノリスは、凍結融解サイクル（室温～－２０℃以下、次いで、室
温まで戻す）へ付され、凍結融解されたゲルを物理的に破砕して粒子を調製し、次いで、
更なる凍結乾燥工程に付される。例えば、ある実施態様において、超高純度のポリマーゲ
ルモノリスは、凍結融解サイクル（室温～－３０℃以下、次いで、室温まで戻す）へ付さ
れ、凍結融解されたゲルを物理的に破砕して粒子を調製し、次いで、更なる凍結乾燥工程
に付される。
【０１４５】
　本明細書において記載される方法のある実施態様において、触媒に対するフェノール系
前駆物質のモル比は、約１０：１～約２０００：１または、触媒に対するフェノール系前
駆物質のモル比は、約２０：１～約２００：１である。更なる実施態様において、触媒に
対するフェノール系前駆物質のモル比は、約２５：１～約１００：１である。更なる実施
態様において、触媒に対するフェノール系前駆物質のモル比は、約２５：１～約５０：１
である。更なる実施態様において、触媒に対するフェノール系前駆物質のモル比は、約１
００：１～約５０：１である。
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【０１４６】
　ポリマー前駆物質の１つがレソルシノールであり、別のポリマー前駆物質がホルムアル
デヒドである具体的な実施態様において、触媒に対するレソルシノールの比は、得られる
超高純度のポリマーゲルと超高純度の合成アモルファス炭素材料が所望の性質を有するよ
うに変化できる。ここで記載された方法のある実施態様において、触媒に対するレソルシ
ノールのモル比は、約１０：１～約２０００：１、または触媒に対するレソルシノールの
モル比が約２０：１～約２００：１である。更なる実施態様において、触媒に対するレソ
ルシノールのモル比は、約２５：１～約１００：１である。更なる実施態様において、触
媒に対するレソルシノールのモル比は、約２５：１～約５０：１である。更なる実施態様
において、触媒に対するレソルシノールのモル比は、約１００：１～約５０：１である。
【０１４７】
　超高純度のポリマーゲルを生成する重合は、先行技術において開示される種々の方法に
より行うことができる。例えば、一定期間、適当な触媒の存在下にて、適当なポリマー前
駆物質をインキュベートすることにより重合を行うことができる。重合時間は、温度に応
じて（より高温の場合反応速度はより速く、それに応じて要求される時間も短くなる）、
分もしくは時間から数日の範囲であってもよい。重合温度は、室温から出発溶液の沸点に
到達する温度（ただし、それよりも低い温度）まで変化できる。例えば、温度は、約２０
℃から約９０℃まで変化できる。ポリマー前駆物質の１つがレソルシノールであり、ポリ
マー前駆物質の１つがホルムアルデヒドである具体的な実施態様において、温度は、約２
０℃から約１００℃、典型的に約２５℃～約９０℃の範囲である。ある実施態様において
は、重合は、約９０℃にて、少なくとも２４時間、触媒の存在下、適当な合成ポリマー前
駆物質をインキュベーションすることにより行なうことができる。一般に、重合は、約９
０℃にて約６～約２４時間、例えば、約９０℃にて約１８～約２０時間にて行うことがで
きる。
【０１４８】
　ここに記載されるポリマー前駆物質には、アルコール、フェノール系化合物、および他
の一価アルコールもしくは多価アルコール化合物およびアルデヒド、ケトンおよびそれら
の組合せが含まれる。これに関連する代表的なアルコールには、直鎖または分枝、飽和又
は不飽和のアルコールが含まれる。適当なフェノール系化合物には、ポリヒドロキシベン
ゼン、例えばジヒドロキシベンゼンまたはトリヒドロキシベンゼンなどが含まれる。代表
的なポリヒドロキシベンゼンには、レソルシノール（すなわち、１,３-ジヒドロキシベン
ゼン）、カテコール、ヒドロキノンおよびフルオログルシノールが含まれる。２種以上の
ポリヒドロキシベンゼンの混合物も使用できる。フェノール（モノヒドロキシベンゼン）
も使用できる。代表的なポリヒドロキシ化合物には、糖類（例えば、グルコースなど）お
よび他のポリオール（例えば、マンニトールなど）が含まれる。これに関連するアルデヒ
ドには以下のものが含まれる：直鎖状の飽和アルデヒド、例えばメタナル（ホルムアルデ
ヒド）、エタナル（アセトアルデヒド）、プロパナル（プロピオンアルデヒド）、ブタナ
ル（ブチルアルデヒド）など；直鎖状の不飽和アルデヒド、例えば、エテノンおよび他の
ケテン、２-プロペナル（アクリルアルデヒド）、２-ブテナル（クロトンアルデヒド）、
３ブテナルなど；分枝した、飽和および不飽和のアルデヒド；および芳香族型のアルデヒ
ド、例えばベンズアルデヒド、サリチルアルデヒド、ヒドロシンナムアルデヒドなど。適
当なケトンには以下のものが含まれる：直鎖状の飽和ケトン、例えばプロパンおよび２ブ
タノンなど；直鎖状の飽和ケトン、例えばプロペノン、２ブテノンおよび３-ブテノン（
メチルビニルケトン）など；分枝した飽和および不飽和ケトン；および芳香族型ケトン、
例えば、メチルベンジルケトン（フェニルアセトン）、エチルベンジルケトンなど。超高
純度のポリマー前駆物質は、上述の前駆物質の組合せであってもよい。
【０１４９】
　ある実施態様において、ポリマー前駆物質の１つはアルコール含有種であり、別のポリ
マー前駆物質はカルボニル含有種である。カルボニル含有種（例えば、アルデヒド、ケト
ンまたはそれらの組合せ）と反応させるアルコール含有種（例えば、アルコール、フェノ
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ール系化合物およびモノ-またはポリ-ヒドロキシ化合物、またはそれらの混合物）の相対
量は大きく変化できる。ある実施態様において、アルデヒドに対するアルコール含有種の
割合は、アルコール含有種における反応性アルコール基の総モル数が、アルデヒド種にお
ける反応性カルボニル基の総モル数とほぼ同じになるように選択される。同様に、ケトン
種に対するアルコール含有種の割合は、アルコール含有種における反応性アルコール基の
総モル数が、ケトン種における反応性カルボニル基の総モル数とほぼ同じになるように選
択される。カルボニル含有種がアルデヒド種とケトン種の組み合せを含有する場合も同様
に、一般的に１：１のモル比が当てはまる。
【０１５０】
　超高純度のポリマーゲルを形成する前の水溶液における総固形分は、変化できる。水に
対するレソルシノールの重量比は、約０.０５～１から約０.７０～１である。あるいは、
水に対するレソルシノールの割合は、約０.１５～１から約０.６～１である。あるいは、
水に対するレソルシノールの割合は、約０.１５～１から約０.３５～１である。あるいは
、水に対するレソルシノールの割合は、約０.２５～１から約０.５～１である。あるいは
、水に対するレソルシノールの割合は、約０.３～１から約０.４～１である。
【０１５１】
　ここで開示された超高純度のポリマーゲルを調製する場合に有用な溶媒の例には、以下
のものが含まれるが、これらに限定されない：水、またはアルコール、例えば、エタノー
ル、ｔ-ブタノール、メタノールまたはこれらの混合物、所望により更なる水を含有する
アルコールなど。このような溶媒は、ポリマー前駆物質の溶解、例えばフェノール性化合
物の溶解に有用である。さらに、ある工程において、このような溶媒は、凍結および乾燥
の前に、超高純度のポリマーゲル中の溶媒を交換するために使用され、この場合、前駆物
質（例えば、レソルシノールおよびホルムアルデヒド）の超高純度重合における溶媒は、
純粋なアルコールと交換される。本出願における１実施態様において、超高純度のポリマ
ーゲルは、溶媒交換を含まない方法により調製される。
【０１５２】
　超高純度のポリマーゲルの調製に適当な触媒には、前駆物質を超高純度のモノリシック
ポリマーへ変換させる重合を促進させる揮発性の塩基性触媒が含まれる。触媒は、上述の
触媒の種々の組合せを含有する。フェノール性化合物を含有する実施態様において、この
ような触媒は、フェノール性化合物：触媒が２０：１～２００：１のモル比となる範囲で
使用される。例えば、具体的な実施態様において、このような触媒は、フェノール性化合
物：触媒が２５：１～１００：１のモル比となる範囲で使用できる。
【０１５３】
　超高純度のポリマーゲル粒子の生成
超高純度のモノリシックポリマーゲルを、物理的に破砕し、当業者において既知の様々な
方法に従い、より小さなポリマーゲルを生成する。一般に、得られる超高純度のポリマー
ゲル粒子は、約３０ｍｍ未満の平均粒径を有し、例えば、該粒径の範囲は、約１ｍｍ～２
５ｍｍ、または約１ｍｍ～約５ｍｍまたは約０.５ｍｍ～約１０ｍｍである。あるいは、
超高純度のポリマーゲル粒子の寸法は、約１ｍｍ以下の範囲、例えば、約１０～１０００
ミクロンの範囲の寸法であってもよい。モノリシック材料から超高純度のポリマーゲル粒
子を生成する技術には、手動または機械による破砕法、例えば、ふるい、粉砕、製粉また
はそれらの組合せが含まれる。このような方法は、当業者において既知である。このこと
に関連して、様々な種類の研磨機、例えば、ローラー、ビーズおよびボールミル、および
回転式粉砕機、ならびに当業者に既知の同様な粒子生成装置などを使用できる。
【０１５４】
　具体的な実施態様において、ローラーミルが使用される。ローラーミルは、ゲル粒子の
寸法を徐々に減少させる３つの段階を有する。一般に、超高純度のポリマーゲルは、湿潤
材料に対して極めて脆く、接触するのに湿気を帯びない。
【０１５５】
　しかしながら、その結果として、この方法を用いてそれらは容易に破砕され、各工程の
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幅を適切に調整して、対象とされる最終的なメッシュをもたらす。ゲル処方およびメッシ
ュサイズの各組合せに対して、この調整が行われ有効にされる。各ゲルは、既知のメッシ
ュサイズのふるいを介して破砕される。ふるいにかけた粒子は、密閉容器中に一時的に貯
蔵される。
【０１５６】
　１実施態様において、回転式粉砕機が使用される。回転式粉砕器は、約１/８インチの
スクリーンメッシュサイズを有する。別の実施態様において、回転式粉砕器は、約３/８
インチのスクリーンメッシュサイズを有する。別の実施態様において、回転式粉砕器は、
約５/８インチのスクリーンメッシュサイズを有する。別の実施態様において、回転式粉
砕器は、約３/８インチのスクリーンメッシュサイズを有する。
【０１５７】
　破分は、当業者に既知の方法に従い、室温で行われる。あるいは、破分は、低温で行わ
れ、例えば、超高純度のポリマーゲルと固体の二酸化炭素（ドライアイス）粒子とを共に
破砕することにより行われる。この実施態様において、（ａ）超高純度のモノリシックポ
リマーゲルから粒子を生成すること、および（ｂ）超高純度のポリマーゲルを急速に多角
的に凍結させることの２つの工程は、単一の工程で行われる。
【０１５８】
　３.超高純度のポリマーゲルの急速な凍結
超高純度のモノリシックポリマーゲルから超高純度のポリマーゲル粒子を生成させた後、
より詳細に上述されたように多角的なやり方で、超高純度のポリマーゲル粒子の凍結が急
速に行われる。例えば、凍結乾燥機中で棚を用いて凍結させる、単方向性な方法および徐
々に凍結することは、本明細書の実施例において明らかにされるように、極めて小さい表
面積を有する乾燥材料を生じさせる。同様に、急速な凍結（すなわち、強く真空を引くこ
とにより超高純度のポリマーゲルを急速に冷却することにより行われる凍結）も、小さい
表面積を有する乾燥材料を生じさせる。ここに開示されるように、多角的な方法で急速に
凍結することは、材料温度を少なくとも約－１０℃以下、例えば約－２０℃以下、または
例えば少なくとも約－３０℃以下へ急速に低下させることにより行うことができる。超高
純度のポリマーゲル粒子の急速な凍結は、氷の結晶の幅広い核生成に起因して、粒子内に
おいて微細な氷の結晶構造を生成させるが、氷の結晶成長にほとんど時間を要しない。こ
のことは、氷の結晶と、氷のマトリックスから必ず除外される炭化水素マトリックスとの
間で高い比表面積をもたらす。
【０１５９】
　結晶成長よりも核生成を促進する、非常に速い凍結の概念は、混合された溶媒系に適用
される。混合された溶媒系が急速に冷却されるような１実施態様において、共溶媒の濃度
が増加し、それに伴い氷点が低下するにつれ、主たる溶媒成分は、その平衡融点にて結晶
化を変化させ得る。温度がより低くなるにつれて、完全な凍結がもたらされるまで、成分
の濃縮と生成物の冷却をさらに生じることなく、共晶組成が液体から固体へ変化する点に
共晶組成が到達するまで、主たる溶媒の結晶化が促進され共溶媒の濃度が上昇する。水と
酢酸（純粋な物質は、それぞれ、０℃と１７℃の氷点を有する）の具体例の場合、共晶組
成は、約５９％の酢酸と４１％の水から構成され、約－２７℃で凍結する。したがって、
１実施態様において、混合された溶媒系は共晶組成であり、たとえば、ある実施態様にお
いて、混合された溶媒系は５９％の酢酸と４１％の水を含有する。
【０１６０】
　４.超高純度のポリマーゲルの乾燥
　１実施態様において、微細な氷マトリックスを含有し、凍結された超高純度のポリマー
ゲル粒子は、材料の崩壊を防ぐと共に、乾燥された生成物において微細な表面構造と空隙
率を維持するように設定された条件下で、凍結乾燥される。凍結乾燥の条件の詳細は、こ
こで提供される。一般に、生成物の細孔の崩壊を生じさせる温度よりも低く保持された条
件下で、乾燥は行われるので、乾燥された材料は極めて高い表面積を保つことができる。
【０１６１】
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　乾燥された生成物において極めて高い表面積を有することの１利点は、キャパシタ、エ
ネルギー貯蔵デバイス、および他のエネルギー関連装置を製造するための、超高純度のポ
リマーゲルの実用性が改良されることである。超高純度のポリマーゲルの様々な用途は、
細孔サイズ分布（例えば、様々な程度のマイクロ細孔容積、メソ細孔容積、表面積および
細孔サイズなど）において変化を要する。超高純度のポリマーゲルの様々な工程パラメー
ターを調整することにより、高い細孔容積は、所望の用途に応じる多種多様な細孔サイズ
に到達できる。
【０１６２】
　最終的な炭素材料の構造は、超高純度の乾燥されたポリマーゲルの構造を反映し、同様
に、該ポリマーゲルは、超高純度のポリマーゲル性能によって定められる。これらの特性
は、本明細書において開示されるようなゾルゲル処理法を用いる超高純度のポリマーゲル
によりもたらすことができるが、溶媒の除去を注意深く行わないと、構造は保存されない
。超高純度のポリマーゲルの元の構造を保持し、凍結法における制御に基づく氷の結晶形
成を用いてその構造を改質することは、共に興味深いことである。ある実施態様において
、乾燥の前において、超高純度のポリマーゲルの水含有量は、約５０％～約９９％の範囲
である。ある実施態様において、乾燥時における超高純度のポリマークリオゲルの水含有
量は、約１０％未満であり、または約５％未満、あるいは約２.５％未満である。
【０１６３】
　超高純度のポリマーヒドロゲルに関する示差走査熱量計（ＤＳＣ）データは、－１８℃
にて大きな発熱減少を示す。これらのデータは、～４ｎｍ径の細孔の内部における水の凍
結と一致する。これらの発見によると、本出願に関して、極めて急速に凍結することは、
単に急速凍結速度を定めるだけでなく、材料が少なくとも-１８℃以下となるように温度
を減少させることを意味する。
【０１６４】
　また、ＤＳＣデータは、広大な温度上昇において、複合体の吸熱挙動は、約-１３℃に
て開始し、約-１０℃に中間点を示す。約-２℃で温度遷移が生じ、最終的な溶融は約＋１
℃にて生じている。種々の事象は、様々な微細構造における溶融に対応する。データは、
凍結状態において、微細な生成物構造の損失を避けるために、初期乾燥（例えば最初の乾
燥）を行う間の生成物温度は、－１３℃以下に維持されるべきであることを示唆する。例
えば、最初の乾燥の間における熱伝達が、伝導よりもむしろ対流に支配される乾燥工程に
おいて、このことが成されるので、昇華する間の生成物温度は、チャンバー圧力との平衡
にある氷の温度に一致し得る。
【０１６５】
　約２２５０ミクロンの凍結乾燥機のチャンバー圧は、最初の乾燥温度において、約－１
０℃の乾燥生成物を生じさせる。約２２５０ミクロン以下のチャンバー圧での乾燥は、最
初の乾燥の間、約-１０℃よりも低い生成物温度をもたらす。更なる説明において、約１
５００ミクロンのチャンバー圧は、最初の乾燥温度において、約－１５℃の乾燥生成物を
生じさせる。約１５００ミクロン以下のチャンバー圧での乾燥は、最初の乾燥の間、約-
１５℃よりも低い生成物温度をもたらす。更なる説明において、約７５０ミクロン以下の
チャンバー圧は、最初の乾燥温度において、約-２０℃よりも低い生成物温度をもたらす
。さらなる説明において、約３００ミクロン以下のチャンバー圧は、最初の乾燥温度にお
いて、約－３０℃の乾燥生成物を生じさせる。約３００ミクロン以下のチャンバー圧での
乾燥は、最初の乾燥の間、約-３０℃よりも低い生成物温度をもたらす。
【０１６６】
　５.超高純度のポリマーゲルの熱分解と活性化
　別の実施態様において、超高純度の合成活性炭材料（例えば、活性化された超高純度の
合成アモルファス炭素材料）を調製するための方法が提供され、該方法は、ここで記載さ
れた、乾燥されたポリマーゲルの熱分解と活性化を含む。本開示における実施態様におい
て、少なくとも１０００ｍ２/ｇ、少なくとも１５００ｍ２/ｇ、少なくとも２０００ｍ２

/ｇ、少なくとも２４００ｍ２/ｇ、少なくとも２５００ｍ２/ｇ、または少なくとも３０



(31) JP 5795309 B2 2015.10.14

10

20

30

40

50

００ｍ２/ｇの比表面積を有する、超高純度の合成活性炭材料または活性化された超高純
度の合成アモルファス炭素材料が提供される。
【０１６７】
　一般に、熱分解工程において、乾燥された超高純度のポリマーゲルは、回転炉中に計量
添加される。温度傾斜は１分当り約５℃に設定され、滞留時間と滞留温度も設定される。
冷却は、加熱炉の自然な冷却速度によって決定される。通常、全工程は、不活性雰囲気下
、例えば窒素環境下などで行われる。次いで、熱分解されたサンプルは除去され秤量され
る。別の熱分解法は当業者において既知である。
【０１６８】
　ある実施態様において、熱分解の滞留時間（サンプルが所望の温度である間の時間）は
、約０分から約１２０分、約０分から約６０分、約０分から約３０分、約０分から約１０
分、約０分から約５分、または約０分から約１分である。
【０１６９】
　熱分解は、上記時間と比べて、よりゆっくりと行ってもよい。例えば、１実施態様にお
いて、熱分解は約１２０～４８０分で行われる。別の実施態様において、熱分解は、約１
２０分から２４０分で行われる。
【０１７０】
　ある実施態様において、熱分解の滞留温度は、約６５０℃～１８００℃の範囲である。
別の実施態様において、熱分解の滞留温度は、約７００℃～１２００℃の範囲である。別
の実施態様において、熱分解の滞留温度は、約８５０℃～１０５０℃の範囲である。別の
実施態様において、熱分解の滞留温度は、約８００℃～９００℃の範囲である。
【０１７１】
　ある実施態様において、熱分解の滞留温度は、熱分解が進行する間に変化する。１実施
態様において、熱分解は、独立した異なる加熱域を備える回転炉中で行われ、各領域にお
ける温度は、回転炉チューブの入り口から出口に向かって連続的に減少する。ある実施態
様において、熱分解は、独立した異なる加熱域を備える回転炉中で行われ、各領域におけ
る温度は、回転炉チューブの入り口から出口に向かって連続的に増加する。１実施態様に
おいては、入り口末端の加熱領域は６９０℃に設定され、加熱領域の中間部は７５０℃に
設定され、加熱領域の出口末端は８５０℃に設定される。
【０１７２】
　活性化時間と活性化温度は、得られる活性化された炭素材料の性能と、それらの製造コ
ストに大きな影響を及ぼす。活性化温度と活性化の滞留時間が増加するにつれ、活性化の
程度がより高くなり、一般に、そのことは、より低い温度とより短い滞留時間の場合と比
べて、より多くの材料除去に相当する。また、活性化温度は、炭素の細孔構造を変化させ
ることができ、より低い温度はより微細孔な炭素を生じさせ、より高い温度はメソ細孔性
を生じさせる。このことは、より高温で生じる活性化ガスの拡散律速反応と、より低温で
生じる運動誘導反応(kinetic driven reactions)による反応の結果である。より高い活性
化度は、最終的な活性化炭素の性能を増加させるが、生成物全体が減少することによりコ
ストも上昇する。活性化の程度を改良することは、より低いコストでより高い性能の生成
物を得ることに相当する。
【０１７３】
　熱分解された超高純度のポリマーゲルは、熱分解された超高純度のポリマーゲルと活性
化剤を接触させることにより活性化できる。活性化に関して、多くのガス、例えば、酸素
を含有するガスが適当である。活性化ガスの非制限的な例には、二酸化炭素、一酸化炭素
、上記および酸素が含まれる。活性化剤は、腐食性化学薬品、例えば、酸、塩基または塩
など（例えば、リン酸、水酸化カリウム、水酸化ナトリウム、塩化亜鉛など）を含有でき
る。他の活性化剤は当業者において既知である。
【０１７４】
　ある実施態様において、活性化時間は１分～４８時間である。別の実施態様において、
活性化時間は１分～２４時間である。別の実施態様において、活性化時間は５分～２４時
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間である。別の実施態様において、活性化時間は１時間～２４時間である。更なる実施態
様において、活性化時間は１２時間～２４時間である。別のある実施態様において、活性
化時間は３０分～４時間である。更なる実施態様において、活性化時間は１時間から２時
間である。
【０１７５】
　一般に、活性化工程にいて、サンプルは秤量されて回転炉中に導入され、これに関して
、自動化されたガス調節マニホールドは、毎分２０℃の速度で昇温するように設定される
。二酸化炭素は、適切な活性化温度に到達した時点における環境下にて、炉内へ導入され
る。活性化を生じさせた後、二酸化炭素は、窒素に置換えられ、炉は冷却される。サンプ
ルは、工程の終わりで秤量され、活性化の程度を評価する。他の活性化法は当業者におい
て既知である。ここに開示される幾つかの実施態様において、活性化温度は８００℃～１
３００℃の範囲であってもよい。別の実施態様において、活性化温度は８００℃～１０５
０℃の範囲であってもよい。別の実施態様において、活性化温度は約８５０℃～約９５０
℃の範囲であってもよい。当業者は、より低いまたはより高い、他の活性化温度を採用で
きることを知っている。
【０１７６】
　活性化の程度は、活性化工程中に損失される、熱分解され乾燥された超高純度のポリマ
ーゲルの質量パーセントから測定される。ここで記載される方法の１実施態様において、
活性化は、５％～９０％の活性化度、または１０％～８０％の活性化度を有し、ある場合
においては、活性化は、４０％～７０％の活性化度、または４５％～６５％の活性化を示
す。
【０１７７】
　高い表面積を有する超高純度の活性化された合成炭素材料を調製するための、ここで開
示される方法において、超高純度のポリマーゲルは、熱分解され活性化された場合に、目
標とされるメソ細孔とマイクロ細孔の混合状態を有する活性化された炭素材料を製造する
炭素構造を、その超高純度のポリマー骨格内に含有すると共に、すでに高い多孔質である
材料を製造するように設計される。目標とされるメソ細孔とマイクロ細孔の混合状態を適
切に備える超高純度のポリマーゲルを調製するために、要求される活性化量は低減される
。これによって、収率が改良され、コストを低減できる。また、中間体の性質（例えば、
細孔サイズ）を調整する能力は、調整可能性を含んでおり、このことは、現存する炭素材
料の熱分解法および過度の活性化法に関する常套法においては理解されていない。例えば
、ここに記載されるような中間体について処理変数を制御することは、熱分解と活性化を
調節する従来の方法よりも、最終的な炭素のナノ構造においてより大きな影響を及ぼす。
【０１７８】
　ここで記載される活性化された炭素材料に対して期待される高い要求を満足するように
、ここに記載されるような製造アプローチを拡大する能力について説明する。方法におい
て３つの工程が確認できる：１）前駆物質から超高純度のポリマー材料を超高純度に重合
する；２）凍結乾燥；および３）熱分解/活性化。１実施態様において、３つの現存する
工業、例えば、接着剤およびエポキシを製造する特殊化学工業；凍結乾燥に関連する製薬
および食品製造業；低級の活性化炭素の製造業のそれぞれにおいて使用される標準的な製
造装置に合わせて、これらの各工程を拡張できる。
【０１７９】
　最初のゾルにおける水のパーセンテージと触媒の量は、活性化された炭素材料の最終的
な性能（例えば、ウルトラキャパシタにおいて使用される場合）に重要な影響を及ぼすこ
とが示されている。多くの処理変数とこれらの変数間の相互作用は、工程の連続的な改良
を可能にすると共に、最終的な炭素構造に対する幾つかの制御も可能にする。したがって
、１実施態様において、本発明は、処理変数の改良も提供する。開示された改良は、従来
は得ることが出来なかった方法で、最終的な炭素構造に対し影響を及ぼすことができる。
【０１８０】
　当該技術分野において、処理変数を改良するのに最も一般的な方法は、１つの可変定数
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を除き全てを固定し、１つのパラメーターを変化させてその効果を決定することである。
それに代わり、ここに記載されるように、統計的分析法、ＤＦＥプロのソフトウェア、お
よび実験的なアプローチによる要因配置の組合せが、多数のパラメーターを体系的に変化
させるのに使用されると共に、活性化された炭素材料を調整するのに最適化された方法を
得ることに使用される。この方法を用いることにより、活性化された炭素材料の構造に関
連する種々の測定基準（例えば、表面積、密度、細孔容積など）の範囲において、これら
の変数各々についての影響を評価できる。超高純度の活性化された合成炭素材料がウルト
ラキャパシタにおいて使用される場合、更なる性能基準が評価される。例えば、キャパシ
タンス、密度および出力密度が評価され得る。
【０１８１】
　Ｃ.超高純度のポリマーゲルと超高純度の合成炭素材料の特性評価
　最終的な超高純度の合成活性炭材料、活性化された超高純度のアモルファス炭素材料、
乾燥されたポリマーゲルおよび、熱分解されているが活性化されていない超高純度のポリ
マーゲルの構造特性は、当業者に既知の方法で、１７Ｋにて、窒素吸着を用いて測定でき
る。生成した、超高純度の合成活性炭材料の最終的な性能と特徴は重要であるが、当業者
において既知のように、特に品質管理の観点から、中間生成物（乾燥された超高純度のポ
リマーゲルと、熱分解されているが活性化されていない超高純度のポリマーゲル）も評価
できる。０.３５ｎｍ～５０ｎｍの細孔サイズ分布を検出できる、マイクロメトリックス
ＡＳＡＰ２０２０が、マイクロ細孔とメソ細孔を詳細に分析するのに使用される。１ｎｍ
以下の単位で細孔分布に関する分解能を示すことができる該装置は、１０-７の圧力にて
出発する窒素等温線を作成する。報告書を作成するソフトウェアは、密度関数理論（ＤＦ
Ｔ）法を使用して、特性、例えば、細孔サイズ分布、表面積分布、総表面積、総細孔容積
およびある細孔サイズ域内の細孔容積を算出する。
【０１８２】
　ある実施態様において、熱分解された超高純度のポリマーゲルは、約１００～約１２０
０ｍ２/ｇの表面積を有する。別の実施態様において、熱分解された超高純度のポリマー
ゲルは、約５００～約８００ｍ２/ｇの表面積を有する。別の実施態様において、熱分解
された超高純度のポリマーゲルは、約５００～約６００ｍ２/ｇの表面積を有する。
【０１８３】
　ある実施態様において、熱分解された超高純度のポリマーゲルは、約０.１～約１.０ｃ
ｃ/ｇのタップ密度を有する。別の実施態様において、熱分解された超高純度のポリマー
ゲルは、約０.３～約０.６ｃｃ/ｇのタップ密度を有する。別の実施態様において、熱分
解された超高純度のポリマーゲルは、約０.３５～約０.４５ｃｃ/ｇのタップ密度を有す
る。
【０１８４】
　Ｄ.超高純度のポリマーゲルの細孔サイズと他の特性の調整
　特性が明確な合成前駆物質から合成された、本発明による超高純度の炭素材料は、天然
源、例えば石炭、ピッチ、ココナツなどから生成される活性化炭素とは異なる。このこと
の一部は、それらが、マイクロ細孔構造とメソ細孔構造のいずれにおいても調整できるこ
と、および入念に事前設計されると共に処理制御が行われる化学反応に起因する。更に、
ここに記載されるような超高純度の炭素材料は、与えられる用途（例えば、ウルトラキャ
パシタにおいて使用される場合、または他のエネルギー貯蔵デバイスに使用される場合）
に対して最適化できる多孔質構造を含むことができる。炭素ナノ構造を調整する能力を備
えると共に、常套の活性化炭素から得られる現在の性能データを超越する性能が得られる
。重要な変数は、大きな表面積の形成、電解質塩拡散に関する短いミクロ細孔の形成、お
よび無駄な細孔容積を最小にし、比容量を改良することを含む。
【０１８５】
　処理変数の操作は、所望の用途に適合する性能を有する超高純度の活性化された炭素材
料の製造を可能とする。したがって、１実施態様において、超高純度のポリマーゲル、乾
燥された超高純度のポリマーゲル、熱分解された超高純度のポリマーゲルおよび超高純度
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の合成活性炭材料を調製するために処理変数を最適化する方法が提供される。処理パラメ
ーターを最適化するための１方法は、実験戦略の設計を含む。この戦略を使用することに
より、複数の処理変数（例えば、最大８変数）の影響は、比較的少ない実験で研究できる
。実験の設計から得られるデータは、プロセス変数の処理に使用でき、超高純度のポリマ
ーゲル、乾燥された超高純度のポリマーゲル、熱分解された超高純度のポリマーゲル、お
よび活性化された超高純度のポリマークリオゲルにおける具体的な特性を得ることが出来
る。例えば、ある実施態様において、所望の製品特性を得るために処理される処理パラメ
ーターは、以下のものから選択される：レソルシノール/触媒比、レソルシノール/水比、
凍結工程における細孔サイズ、急冷温度、熱分解時間、熱分解温度、活性化温度および活
性化時間ならびにそれらの組合せ。
【０１８６】
　ある実施態様において、電気化学的試験セルの設置は、テトラメチルアンモニウム（Ｔ
ＭＡ）カチオンと共に使用される。テトラエチルアンモニウム（ＴＥＡ）イオンは、０.
６９ｎｍの直径を有するが、テトラメチルアンモニウムイオンは、僅か０.５７ｎｍの直
径を有する。各カチオンは、直径が０.４６ｎｍであるテトラフルオロボラート（ＴＦＢ
）アニオンと組合される。これらの種々のイオンのサイズは、上述の範囲の細孔サイズを
明らかにする。マイクロ細孔が短く、入り組んでいない限り、細孔は、細孔径よりも小さ
なイオンを収容できる。キャパシタンスとエネルギー密度を増加させる１方法は、炭素網
目中における可能な限り多くの細孔内へイオンを付与することである。例えば、０.５ｎ
ｍよりも小さい細孔は、ＴＦＢアニオンを収容できるが、ＴＥＡまたはＴＭＡカチオンは
収容できない。０.５ｎｍ～０．６５ｎｍの間の細孔はＴＭＡカチオンを収容するが、Ｔ
ＥＡは収容しない。また、０.６５ｎｍよりも大きな細孔は、ＴＥＡイオンを収容し得る
。この構想はイオンふるい理論を要約し、この場合において、炭素材料は、細孔サイズよ
りも小さなイオンのみを収容する、ふるいと考えられる。キャパシタンスの差の結果、Ｔ
ＭＡＴＦＢ対ＴＥＡＴＦＢ電解質を含有するセルの正極および負極上に発現したエネルギ
ー密度は、ある細孔サイズ範囲内の細孔容積の重要性に関する見識をもたらす。
【０１８７】
　処理変数の取扱いは、選択される電解質系に適合した細孔分布を示す、超高純度の合成
活性炭の製造を可能とする。例えば、ＴＥＡイオンに適切な細孔サイズを中心とし、約０
.８ｎｍのマイクロ細孔ピークを有する、炭素アノードが調製できる。ＤＦＥプロソフト
ウェアの出力に基づき、過程の設定は、表面積と細孔容積を有する細孔に関して最も統計
的に重要なこれらの変数に基づき選択され、第１性能マトリックスとして、０.７～１.０
ｎｍの間に規定される。上で使用された設定の範囲内または上で規定された範囲外に位置
するプロセス設定を外挿するのに、変数と「マルチ変数」「等高線」の相互作用が使用さ
れる。細孔サイズがこのタスクの要求を満足するために、目標とされる処理変数を決定し
た後、超高純度の合成活性炭のバッチ、例えば活性化された炭素クリオゲルなどは、これ
らの設定を基準に製造される。次いで、アノード材料は、０.７～１.０ｎｍの規定された
範囲内に高い容積と表面積ピークが存在する細孔サイズ分布を有することを分析するため
に、ＡＳＡＰ２０２０と密度関数理論を用いて特性化される。
【０１８８】
　同様に、異なる細孔サイズ範囲（０.６～０．８ｎｍ）が、ＴＭＡカチオン用の細孔サ
イズを調整するための対象として使用される場合、ここで記載された同じ方法が使用され
る。さらに、この方法は、ＴＦＢアニオンに対応する０.６ｎｍ未満の細孔サイズ分布を
有する炭素を調製することにも使用できる。
【０１８９】
　アノード及びカソード中の炭素１グラムあたりに発現するキャパシタンスを変化させる
ことは、アニオンとカチオンに対して調和した能力を備える、電荷平衡セルの調製を可能
とする。この方法は、セル全体のエネルギー密度を改良する一方で、電解質のイオンに対
して正確な寸法ではない細孔の形成に関連するコストを減少させる。
【０１９０】
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　さらに、ここに開示された方法によると、炭素は、無数の電解質イオンの対象となる細
孔サイズ分布を有して、大量生産できる。ここに記載された細孔サイズの範囲は、検討さ
れた特定の系に対して選択されたものであるが、ここに開示される方法に従い他の範囲の
ものも調製できる。例えば、報告書を作成するソフトウェアＡＳＡＰ２０２０と、実験に
よるＤＦＥ　Ｐｒｏ　Ｄｅｓｉｇｎから抽出できるデータは、任意のサイズの細孔に適切
な調整パラメーターを表示するよう変更できる。具体的なパラメーターはここでは開示さ
れていないが、目標とされるピークの細孔サイズが生じるように調節することために、実
験的な方法による要因設計が、当業者において可能である。
【０１９１】
　これらの結果を分析することは、種々の見識をもたらす。既知の径の塩イオンを用いる
最大キャパシタンスを研究するために、既知のマイクロ細孔サイズピークを備えるアノー
ドまたはカソードの能力を調査することは、影響を及ぼすイオンの有効サイズの情報をも
たらすと共に、どのような細孔サイズがそのようなイオンをふるいにかけるのかについて
情報をもたらす。細孔容積データの使用と共に、ここで開示される系のキャパシタンスデ
ータを使用することは、より大きなテトラエチルアンモニウムカチオン対より小さなテト
ラメチルアンモニウムカチオンまたはテトラフルオロボラートアニオンを用いるキャパシ
タンスを開発するのに必要とする最小細孔サイズの同定をもたらす。電極としての使用に
関して対象となる炭素材料は、細孔が極めて小さすぎるので細孔壁の表面にイオンを電気
吸着(electrosorb)させることができない場合、マイクロ細孔ピークが閾値のすぐ上にあ
る系であり、同時に、その他の範囲における細孔容積も最小化させる。
【０１９２】
　性能測定基準としての具体的な範囲における細孔容積と併用される場合に、実験的方法
における要因計画は、そのような細孔サイズ領域における最大細孔容積への処理パラメー
ターの調節方法を提示する。
【０１９３】
　電場が印加されていない時に、制約がない溶媒中で電解質イオンが遊離する場合、一般
的にそれらは、それらの電荷に釣り合う働きをする溶媒イオンによって取り囲まれる。こ
のことは、気孔の内部の強電場および狭いスペースにもかかわらず、ある程度に起こり得
るものと予測される。各イオンは、溶媒和されたそれ自体を保持することを目的として異
なる傾向を有するので、強い溶媒和のためにより大きな有効サイズを、弱い溶媒和のため
により小さな種々の有効サイズを有する。上述のイオンふるいに関する調査は、これらの
塩を溶媒和させる程度を評価すると共に、どのようなサイズの細孔が適当であるかを評価
する。
【０１９４】
　上述のように、ナノ構造の炭素電極のエネルギー密度を最大化させる１方法は、該電極
表面に電気吸着したイオンに対して丁度いいサイズの孔を製造することである。アニオン
に最適な細孔サイズ分布を有する活性化された炭素と、カチオンに最適な細孔サイズ分布
を有する活性化された別の炭素は、非対称セルに組み立てられ、他の方法で使用される対
称セルのエネルギー密度を上回ることができると共に、キャパシタンスを上回ることがで
きる。
【０１９５】
　Ｅ.乾燥された超高純度のポリマーゲルと超高純度の合成炭素材料の使用
超高純度の合成炭素材料、例えば、超高純度の合成アモルファス炭素材料は、安定性と、
高い表面積を有するマイクロ多孔質構造およびメソ多孔質構造を必要とするデバイスにお
いて使用できる。開示される炭素材料に関する用途の例には、以下のものが含まれるが、
これらに限定されない：エネルギー貯蔵および分配デバイス、ウルトラキャパシタ電極、
擬似キャパシタ(pseudocapacitor)電極、電池電極、鉛酸電池電極、リチウム-空気電極お
よび亜鉛-空気電極を含むガス拡散電極、リチウムイオン電池およびキャパシタ（例えば
、カソード材料として）、伝送電流コレクタ/電気化学系における他の活性材料用の足場
、ナノ構造材料を支持する足場、固体状態のガスガス貯蔵（例えば、Ｈ２およびＣＨ４貯
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蔵）、塩水の容量脱イオン化、毒物制御および制御された薬物放出を含む生物医学的用途
、空気濾過、水濾過、化学薬品濾過、触媒コンバーター、断熱、クロマトグラフパッキン
グ、吸収体および、他の触媒機能、例えば水素貯蔵または燃料セル電極などの炭素系足場
支持構造物。
【０１９６】
　開示された炭素材料は、運動エネルギー回収用途、例えば、ハイブリッド車、ハイブリ
ッド重機、全ての電気駆動自動車、クレーン、フォークリフト、エレベーター、電気鉄道
、ハイブリッド機関車、およびハイブリッド自転車などにおいても使用できる。超高純度
の合成アモルファス炭素材料は、電気的なバックアップ用途、例えば、ＵＰＳ、データセ
ンター電力ブリッジ、電圧ディップ補償機、電気ブレーキアクチュエーター、電気ドアア
クチュエーター、エレクトロニクス、通信塔電気ブリッジなどにおいても使用できる。本
発明に係る超高純度の合成活性炭が有用である、パルス電力を必要とする用途には、以下
のものが含まれるが、これらに限定されない：ボードネット安定化(boadnet stabilizati
on)、携帯電話を含むエレクトロニクス、ＰＤＡ，カメラフラッシュ、電子玩具、風力タ
ービンブレードピッチの作動装置、電力特性/出力調整/周波数調整、電気式スーパーチャ
ージャー。超高純度の合成アモルファス炭素材料における別の使用には、自動車の出発お
よび停止システム、電力工具、懐中電灯、個人的な電極、内蔵型の太陽光系、ＲＦＩＤチ
ップおよび系、デバイスパワー計測用のウインドフィールドデベロッペーセンサー、パル
サーレーザー系およびフェーザーにおける使用を含む。
【０１９７】
　開示された炭素材料は、高純度が重要な用途、例えば、医療用途、電子、化学解析、Ｍ
ＥＭＳ（マイクロマシーン技術）、および生物学分野における用途においても使用できる
。化学および電気化学的センサーまたは全ての種類の検出器は、不純物による妨害がより
少なく、または不純物による触媒された若しくは起因する副反応がより少なくなる。空気
中の不純物の例は（爆発性のもの、有害なもの、化学的なもの、合成的な臭い）であり、
水中の不純物の例は微生物、または有機液体中の水不純物などである。
【０１９８】
　炭素材料の酸性/塩基性は、大部分は、化学吸着酸素を含有する不純物の機能による。
したがって、炭素材料の酸性/塩基性を調節することが望まれる用途において、超高純度
の合成アモルファス炭素材料が有用である。
【０１９９】
　炭素は、材料の化学的生産における反応物資として使用されると共に、材料の電気化学
的生産における電極として使用される。従って、開示された炭素材料は高純度の材料、特
に金属の化学的および電気化学的生産における使用が見出されている。また、開示された
炭素材料は、亜鉛-マンガン酸化電池（常套の懐中電灯用電池）における電極として、お
よび亜鉛-ハロゲン電池における電極として使用でき、ならびに、導電性接着剤および密
閉剤として使用するため、および放射能漏れを最小限にするために、炭素-超高純度のポ
リマー複合材内に組み込まれてもよい。
【０２００】
　本明細書において開示される乾燥された超高純度のポリマーゲルは、種々の用途におけ
る使用が見出されている。例えば、乾燥された超高純度のポリマーゲルは、木材接着剤（
例えば、合板またはパーティクルボード）、織物および金属とゴムを接着させること（例
えば、ゴムタイヤ）、濾過媒体、誘電体絶縁、断熱および複合材料における樹脂（例えば
、ガラス繊維および炭素繊維など）として有用であることが見出されている。
【０２０１】
　１.ウルトラキャパシタデバイス
ＥＤＬＣは、それらのエネルギー貯蔵要素として、電解質溶液中に浸漬された電極を使用
する。一般に、電極が相互に接触しないことを確保し、電解質を染み込ませ、電解質中に
浸漬された多孔質のセパレーターは、電極間の直接的な電子電流の流を妨げる。同時に、
多孔質のセパレーターは、電極間のいずれの方向にも、電解質を介してイオン電流を通過
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させることができるので、電極と電解質間の界面にて電荷の二重層を形成する。
【０２０２】
　ＥＤＬＣの１対の電極間に電位を施す場合、電解質内に存在するイオンは、逆帯電した
電極の表面へ引きつけられ、電極へ向かって移動する。したがって、逆帯電したイオンの
層は、各電極表面付近に形成され保持される。電気エネルギーは、これらのイオン層と、
対応する電極表面の電荷層との間の電荷分離層に貯蔵される。実際、電荷分離層は、実質
的に静電キャパシタとして機能する。静電エネルギーも、電位により誘発された電場の影
響下、電解質溶液における分子の配向と配列を介して、ＥＤＬＣＳ中に貯蔵できる。しか
しながら、この形態のエネルギー貯蔵は、二次的なものである。
【０２０３】
　超高純度の合成炭素材料、例えば、超高純度の合成アモルファス炭素材料を含有するＥ
ＤＬＣは、高い出力が要求される種々の電子デバイスにおいて使用できる。したがって、
１実施態様において、超高純度の合成炭素材料を含有する電極が提供される。別の実施態
様においては、超高純度の合成アモルファス炭素材料を含有する電極が提供される。更な
る実施態様においては、超高純度の合成活性炭材料、例えば、活性化された超高純度の合
成アモルファス炭素材料を含有する電極が提供される。更なる実施態様においては、超高
純度の合成炭素材料を含有する電極を具備するウルトラキャパシタが提供される。前述の
更なる実施態様において、超高純度の合成炭素材料は、超高純度の合成アモルファス炭素
材料、例えば、活性化された超高純度の合成アモルファス炭素材料である。
【０２０４】
　本発明による炭素材料は、数多くの電子デバイス、例えば、消費者向けのワイヤレスデ
バイスおよび商用デバイス（例えば、デジタルカメラ、ノートパソコン、医療機器、位置
追尾デバイス、自動車デバイス、コンパクトフラッシュ(登録商標)デバイス、携帯電話、
ＰＣＭＣＩＡカード、携帯用デバイスならびにデジタル音楽プレイヤーなどにおける用途
が見出されている。ウルトラキャパシタは、重機、例えば、掘削機および他の土木機械、
フォークリフト、ゴミ収集車、港湾用クレーンおよび、建築系および輸送系（例えば、バ
ス、自動車および列車）などにおいても使用できる。
【０２０５】
　１実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素
材料を含有するウルトラキャパシタデバイスは、少なくとも１０Ｗ/ｇ、少なくとも１５
Ｗ/ｇ、少なくとも２０Ｗ/ｇ、少なくとも２５Ｗ/ｇ、少なくとも３０Ｗ/ｇ、または少な
くとも３５Ｗ/ｇの重量出力を有する。別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料
または超高純度の合成アモルファス炭素材料を含有するウルトラキャパシタデバイスは、
少なくとも５Ｗ/ｃｃ、少なくとも１０Ｗ/ｃｃ、少なくとも１５Ｗ/ｃｃ、または少なく
とも２０Ｗ/ｃｃの容積出力を有する。別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料
または超高純度の合成アモルファス炭素材料を含有するウルトラキャパシタデバイスは、
少なくとも２.５Ｗｈ/ｋｇ、少なくとも５.０Ｗｈ/ｋｇ、少なくとも７.５Ｗｈ/ｋｇ、少
なくとも１０Ｗｈ/ｋｇ、少なくとも１２.５Ｗｈ/ｋｇ、少なくとも１５.０Ｗｈ/ｋｇ、
少なくとも１７.５Ｗｈ/ｋｇ、少なくとも２０.０Ｗｈ/ｋｇ、少なくとも２２.５Ｗｈ/ｋ
ｇ、または少なくとも２５.０Ｗｈ/ｋｇの重量エネルギーを有する。別の実施態様におい
て、超高純度の合成活性炭を含有するウルトラキャパシタデバイスは、少なくとも１.５
Ｗｈ/リットル、少なくとも３.０Ｗｈ/リットル、少なくとも５.０Ｗｈ/リットル、少な
くとも７.５Ｗｈ/リットル、少なくとも１０.０Ｗｈ/リットル、少なくとも１２.５Ｗｈ/
リットル、少なくとも１５Ｗｈ/リットル、少なくとも１７.５Ｗｈ/リットル、または少
なくとも２０.０Ｗｈ/リットルの容積エネルギーを有する。
【０２０６】
　前述のある実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルフ
ァス炭素材料を含有するウルトラキャパシタデバイスにおける重量出力、容積出力、重量
エネルギーおよび容積エネルギーは、アセトニトリル中のテトラエチルアンモニウム-テ
トラフルオロボラートの１.０Ｍ溶液（ＡＮ中の１.０Ｍ　ＴＥＡＴＦＢ）電解質と０.５
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秒の時定数を用いて、２.７Ｖ～１.８９Ｖの定電流放電により測定された。
【０２０７】
　１実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素
材料を含有するウルトラキャパシタデバイスは、少なくとも２５Ｗ/ｇの重量出力と、少
なくとも１０.０Ｗ/ｃｃの容積出力と、少なくとも５.０Ｗｈ/ｋｇの重量エネルギーと、
少なくとも３.０Ｗｈ/Ｌの容積エネルギーを有する。
【０２０８】
　別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭
素材料を含有するウルトラキャパシタデバイスは、少なくとも１５Ｗ/ｇの重量出力と、
少なくとも１０.０Ｗ/ｃｃの容積出力と、少なくとも２０.０Ｗｈ/ｋｇの重量エネルギー
と、少なくとも１２.５Ｗｈ/Ｌの容積エネルギーを有する。
【０２０９】
　１実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素
材料を含有するウルトラキャパシタデバイスは、少なくとも１５Ｆ/ｇ、少なくとも２０
Ｆ/ｇ、少なくとも２５Ｆ/ｇ、少なくとも３０Ｆ/ｇ、または少なくとも３５Ｆ/ｇの重量
キャパシタンスを有する。別の実施態様において、超高純度の合成炭素材料または超高純
度の合成アモルファス炭素材料を含有するウルトラキャパシタデバイスは、少なくとも１
０Ｆ/ｃｃ、少なくとも１５Ｆ/ｃｃ、少なくとも１８Ｆ/ｃｃ、少なくとも２０Ｆ/ｃｃ、
少なくとも２２Ｆ/ｃｃ、または少なくとも２５Ｆ/ｃｃの容積キャパシタンスを有する。
上述のある実施態様において、重量キャパシタンスと容積キャパシタンスは、アセトニト
リル中のテトラエチルアンモニウム-テトラフルオロボラートの１.８Ｍ溶液（ＡＮ中の１
.８Ｍ　ＴＥＡＴＦＢ）電解質と、０.５Ａ/ｇ、１.０Ａ/ｇ、４.０Ａ/ｇまたは８.０Ａ/
ｇの電流密度を使用し、５秒の時定数を用いて、２.７Ｖ～０.１Ｖの定電流放電により測
定された。
【０２１０】
　１実施態様において、本発明は、ここに開示されるような超高純度の合成炭素材料また
は超高純度の合成アモルファス炭素材料を含有するウルトラキャパシタデバイスを提供し
、この場合において、電圧保持期間の後の、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合
成アモルファス炭素材料を含有するウルトラキャパシタにおける、元のキャパシタンス（
すなわち、電圧保持に付される前のキャパシタンス）に関する減少率は、既知の炭素材料
を含有するウルトラキャパシタの元のキャパシタンスに関する減少率よりも少ない。１実
施態様において、６５℃で２４時間２.７Ｖにて電圧を保持した後、超高純度の合成炭素
材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料を含有するウルトラキャパシタに関して
残存する、元のキャパシタンスの百分率は、少なくとも９０％、少なくとも８０％、少な
くとも７０％、少なくとも６０％、少なくとも５０％、少なくとも４０％、少なくとも３
０％、少なくとも２０％または少なくとも１０％である。前述の更なる実施態様において
、電圧保持期間後に残存する元のキャパシタンスの百分率は、０.５Ａ/ｇ、１Ａ/ｇ、４
Ａ/ｇまたは８Ａ/ｇの電流密度にて測定した。
【０２１１】
　別の実施態様において、本発明は、ここに開示されるような超高純度の合成炭素材料ま
たは超高純度の合成アモルファス炭素材料を含有するウルトラキャパシタデバイスを提供
し、この場合において、繰り返された電圧サイクルの後における、超高純度の合成炭素材
料または超高純度の合成アモルファス炭素材料を含有するウルトラキャパシタの元のキャ
パシタンスに関する減少率は、同じ条件に付された既知の炭素材料を含有するウルトラキ
ャパシタの元のキャパシタンスにおける減少率よりも小さい。例えば、１実施態様におい
て、超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料を含有するウル
トラキャパシタに関して残存する元のキャパシタンスの百分率は、４Ａ/ｇの電流密度に
て、２Ｖと１Ｖの間の循環を有する電圧サイクルを１０００、２０００、４０００、６０
００、８０００または１００００回おこなった後、既知の炭素材料を含有するウルトラキ
ャパシタに関して残存する元のキャパシタンス百分率よりも大きい。別の実施態様におい
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て、４Ａ/ｇの電流密度にて、２Ｖと１Ｖの間の循環を有する電圧サイクルを１０００、
２０００、４０００、６０００、８０００または１００００回おこなった後、超高純度の
合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料を含有するウルトラキャパシタ
に関して残存する元のキャパシタンスの百分率は、少なくとも９０％、少なくとも８０％
、少なくとも７０％、少なくとも６０％、少なくとも５０％、少なくとも４０％、少なく
とも３０％、少なくとも２０％または少なくとも１０％である。
【０２１２】
　上述のように、超高純度の合成炭素材料と超高純度の合成アモルファス炭素材料を、ウ
ルトラキャパシタデバイス内に組み込むことができる。ある実施態様において、超高純度
の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料は、窒素雰囲気下にてＬａｂ
ｏｍｉｌｌジェットミルを用いて、約１０ミクロンの平均粒径へ粉砕される。理論に拘束
されることを望まないが、この微粒子サイズは粒子間伝導率を向上させると共に、極めて
薄い薄板電極の製造を可能にすると信じられている。ジェットミルは、高圧の窒素により
推進された円盤状のチャンバー内で炭素を回転させることにより、それ自体に衝突する炭
素を実質的に粉砕する。より大きな粒子が供給された場合、遠心力は、チャンバー外部へ
とそれらを押出し、相互に衝突してそれらが研磨されるにつれて、適当な直径に到達する
と、粉砕チャンバーから最終的に退去する中心部に向かって、該粒子は移動する。
【０２１３】
　更なる実施態様において、ジェットミル後に、炭素は、繊維質のテフロン(登録商標)バ
インダー（３重量％）と混合され、粒子を相互にシート状に保持する。炭素、テフロン(

登録商標)混合物は、均一な濃度に到達するまで混練される。次いで、混合物は、５０ミ
クロンの最終厚さをもたらす高圧ロールホーマー(roller-former)を用いてシート状に巻
き取られる。これらの電極を円盤状に切り取り、乾燥アルゴン雰囲気下にて１９５℃まで
加熱し、水および/または他の空気中の汚染物質を除去する。得られた電極を秤量し、ノ
ギスを用いてそれらの寸法を測定する。
【０２１４】
　ＥＤＬＣの炭素電極は、適当な電解質溶液で湿潤される。本出願によるデバイスにおい
て使用するための電解質溶液において使用される溶媒の例には、以下のものが含まれるが
、これらに限定されない：プロピレンカーボネート、エチレンカーボネート、ブチレンカ
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、ジエチルカーボネート
、スルホラン、メチルスルホラン、およびアセトニトリル。一般に、このような溶媒は、
例えば、テトラアルキルアンモニウム塩、例えばＴＥＡＴＦＢ（テトラエチルアンモニウ
ム　テトラフルオロボラート）；ＴＥＭＡＴＦＢ（トリ-エチル、メチルアンモニウムテ
トラフルオロボラート）；ＥＭＩＴＦＢ（１-エチル-３-メチルイミダゾリウム　テトラ
フルオロボラート）、テトラメチルアンモニウムまたはトリエチルアンモニウム系の塩な
どを含む溶質と混合される。さらに、電解質は、水系の酸または塩基、例えば、希硫酸ま
たは水酸化カリウムであってもよい。
【０２１５】
　ある実施態様において、電極は、アセトニトリル中でテトラエチルアンモニウム-テト
ラフルオロボラートの１.０Ｍ溶液（ＡＮ中の１.０Ｍ　ＴＥＡＴＦＢ）電解質で湿潤され
る。別の実施態様において、電極は、プロピレンカーボネート中でテトラエチルアンモニ
ウム-テトラフルオロボラートの１.０Ｍ溶液（ＰＣ中の１.０Ｍ　ＴＥＡＴＦＢ）電解質
で湿潤される。これらは、研究と産業的のいずれにおいても使用される常套の電解質であ
り、デバイス特性を査定するための基準であると考えられている。別の実施態様において
、合成炭素-炭素（Ｃ-Ｃ）キャパシタは、不活性雰囲気下（例えば、アルゴングローブボ
ックス中）で組み立てられ、３０ミクロン厚のＮＫＫ多孔質膜はセパレーターとして機能
する。一旦組み立てられると、得られたサンプルは、該サンプルの多孔率に基づき、２０
分以上電解質中に浸漬される。
【０２１６】
　ある実施態様において、キャパシタンス量と出力量は、Ｂｉｏｌｏｇｉｃ　ＶＭＰ３電
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気化学ワークステーションにおいて、様々な電圧（１.０～２.５Ｖの最大電圧の範囲）お
よび電流レベル（１～１０ｍＡ）の条件下、サイクリック・ボルタンメトリー（ＣＶ）、
クロノポテンシオメトリー（ＣＰ）およびインピーダンス分光法を用いて測定した。この
実施態様において、キャパシタンスは、下記の式を用いて、ポテンシオグラムの放電曲線
から算出できる：
【０２１７】
【数１】

式中、Ｉは電流（Ａ）であり、ΔＶは電圧降下であり、Δｔは時間差である。
【０２１８】
　この実施例において、試験キャパシタは対称炭素-炭素（Ｃ－Ｃ）電極であるので、具
体的なキャパシタンスは以下の式で表される：
【０２１９】

【数２】

式中、ｍｅは、単一電極の質量である。
【０２２０】
具体的なエネルギーおよび出力は、以下の式を用いて表される
【０２２１】

【数３】

【０２２２】
【数４】

式中、Ｃは、測定されたキャパシタンスであり、Ｖｍａｘは最大試験電圧であり、ＥＳＲ
は放電開始時における電圧降下から得られる等価直列抵抗である。ＥＳＲは、インピーダ
ンス分光法から交互に誘導できる。
【０２２３】
　２.電池
　開示された炭素材料は、さまざまな種類の電池における電極としての使用も見出されて
いる。このような電池の１つは、金属空気電池、例えば、リチウム空気電池である。一般
に、リチウム空気電池は、正極と負極の間に挿入された電解質を含有する。一般に、正極
は、リチウム化合物、例えば、酸化リチウムまたは過酸化リチウムなどを含有すると共に
、酸化または酸素を減少させる機能を有する。一般に、負極は、リチウムイオンを吸着し
て放出する炭素物質を含有する。スーパーキャパシタと同様に、より高純度の炭素材料を
含有するリチウム空気電離などの電池は、既知の炭素材料を含有する電池と比べて優れて
いることが予期される。したがって、１実施態様において、本発明は、金属空気電池、例
えば、ここに開示されたような超高純度の合成炭素材料もしくは超高純度の合成アモルフ
ァス炭素材料を含有する、リチウム空気電池を提供する。
【０２２４】
　数多くの他の電池、例えば、亜鉛-炭素電池、リチウム/炭素電池、鉛酸電池なども、よ
り高純度の炭素材料を使用することにより優れた特性をもたらすと予期される。当業者は
、別の、具体的な種類の炭素を含有する電池も、より高純度の炭素が有利であることを理
解するであろう。したがって、別の実施態様において、本発明は、電池、特にここで記載
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されるような超高純度の合成炭素材料または超高純度の合成アモルファス炭素材料を含有
する亜鉛/炭素電池、リチウム/炭素電池、または鉛酸電池を提供する。
【実施例】
【０２２５】
　以下の実施例において開示される、超高純度のポリマーゲル、クリオゲル、熱分解され
たクリオゲル、および超高純度の合成アモルファス炭素材料は、ここに開示された方法に
従い調製された。化学薬品は、試薬純度以上の商業的供給源から得られ、更なる精製を行
うことなく供給者から提供されたものを使用した。
【０２２６】
　他に記載のない限り、以下の条件を一般的に使用した。二元溶媒系中で、触媒の存在下
、フェノール系化合物とアルデヒドを反応させた。アルデヒドに対するフェノール系化合
物のモル比は、主に０.５～１である。反応を、少なくとも２４時間、９０℃にて密封し
たアンプル中でインキュベートして行ってもよく、または、ゲル化が完了するまでおこな
った。得られた超高純度のポリマーヒドロゲルは水を含有するが有機溶媒を含有しない。
また、該ゲルは、水を有機溶媒（例えば、ｔ-ブタノールなど）に溶媒交換することなく
調製された。次いで、超高純度のポリマーヒドロゲルモノリスを、例えば製粉により、物
理的に崩壊させ、約３０ｍｍ未満の平均粒径を有する超高純度のポリマーヒドロゲル粒子
を生成した。他に記載のない限り、次いで、一般に、冷流体（例えば、液体窒素またはエ
タノール/ドライアイス）中に浸漬させることにより、粒子を急速に凍結させ、凍結乾燥
させた。一般に、凍結乾燥棚は、凍結乾燥棚上に、凍結される超高純度のポリマーヒドロ
ゲル粒子を含有する受け皿を載せる前に－５０℃まで予備冷却された。凍結乾燥に関する
チャンバー圧は、一般に、５０～１０００ｍＴｏｒｒの範囲であり、棚温度は＋１０℃～
＋２５℃の範囲である。あるいは、棚の温度をより低温、例えば０℃～＋１０℃の範囲に
設定してもよい。あるいは、棚の温度をより高温、例えば２５℃～＋４０℃の範囲に設定
してもよい。
【０２２７】
　乾燥された超高純度のポリマーヒドロゲルは、一般に、実施例において指定される期間
、８００～１２００℃の温度範囲にて、窒素雰囲気下にて加熱することにより熱分解され
る。一般に、活性化条件は、実施例において指定される期間、９００～１０００℃の温度
範囲にて、ＣＯ２雰囲気下、熱分解された超高純度のポリマーヒドロゲルを加熱すること
を含む。具体的な熱分解および活性化条件は、以下の実施例において開示される。
【０２２８】
　実施例１
１００％酢酸溶液からのＲＦゲルの調製
一連のＲＦゲルを、「純」酢酸（すなわち、無水の酢酸）から調製した。三種類のサンプ
ルを（触媒としての）炭酸アンモニウムの濃度を変化させて調製した；なし、～１００、
および～２５Ｒ/Ｃ。これらのサンプルを手で破砕し粒子を生成し、液体窒素中に浸漬さ
せることにより凍結させ、次いで凍結乾燥させた。これらの処方の概要と、それらの比表
面積を表１に示す。これら３種のサンプルは、モノリシックであり、オレンジ色であった
。炭酸アンモニウムを含有するこれらのサンプルに関して、色の強さがより強くなった。
３つのサンプルの比表面積は、５９７～６４４ｍ２/ｇの間であった。
【０２２９】
　図１は、これらのサンプルの、増分細孔容積に対する細孔幅の関係を示す。触媒を用い
ずに調製されたサンプルは、約１８５ÅのＤＦＴ平均細孔サイズと、１００～１０００Å
の間に幅広いピークを有し、約１４Åに第二のピークを有した（この間においては、細孔
容積が比較的欠けている）。一方、触媒を添加した場合、提示された主たる幅広いピーク
は、より小さい細孔幅に向かって分布をシフトさせている（それらにも、約１２～１６Å
の第２ピークが存在した）。約１００Ｒ/Ｃおよび約２５Ｒ/Ｃの炭酸アンモニウムを含有
するサンプルに関するＤＦＴ平均細孔サイズは、それぞれ７８Åと４５Åであった。興味
深いことに、後者のサンプルは、約３００Åの細孔が比較的欠けている。
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【表１】

【０２３１】
　実施例２
９０：１０の酢酸：水（容積：容積）溶液からのＲＦゲルの調製
　系に少量の水を添加する効果を調べるために、９０：１０の割合（ホルムアルデヒドの
添加前）の酢酸：水（容積：容積）の混合溶液から、一連のＲＦゲルを調製した。三種類
のサンプルを炭酸アンモニウムの濃度を変化させて調製した；なし、～１００、および～
２５Ｒ/Ｃ。これらのサンプルを手で破砕し粒子を生成し、液体窒素中に浸漬させること
により凍結させ、次いで凍結乾燥させた。これらの処方の概要と、それらの比表面積を表
２に示す。これら３種のサンプルは、モノリシックであり、オレンジ色であった。炭酸ア
ンモニウムを含有するこれらのサンプルに関して、色の強さがより強くなった。３つのサ
ンプルの比表面積は、５８６～６５３ｍ２/ｇの間であった。
【０２３２】
　図２は、これらのサンプルの、増分細孔容積に対する細孔幅の関係を示す。触媒を用い
ずに調製されたサンプルは、約１６０ÅのＤＦＴ平均細孔サイズと、１００～１０００Å
の間に幅広いピークを有し、約１１Åと約１３Åに第二のピークを有した（この間におい
ては、細孔容積が比較的欠けている）。一方、触媒を添加した場合、提示された主たる幅
広いピークは、より小さい細孔幅に向かって分布をシフトさせた（それらにも、約１２～
１５Åの第２ピークが存在した）。約１００Ｒ/Ｃおよび約２５Ｒ/Ｃの炭酸アンモニウム
を含有するサンプルに関するＤＦＴ平均細孔サイズは、それぞれ５９Åと３９Åであった
。全体として、９０：１０の酢酸：水のサンプルに関する傾向は、上述の１００％酢酸中
に、レソルシノールを最初に溶解させた場合において観察されたものと同様の傾向を示し
た。
【０２３３】
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【表２】

【０２３４】
　実施例３
５０：５０の酢酸：水（容積：容積）溶液からのＲＦゲルの調製
　水の添加の影響を更に調べるために、５０：５０の酢酸：水（ホルムアルデヒドの添加
前）から１連のＲＦゲルを調製した。三種類のサンプルを炭酸アンモニウムの濃度を変化
させて調製した；なし、～１００、および～２５Ｒ/Ｃ。～２５Ｒ/Ｃの比で、酢酸アンモ
ニウムを添加して、第４のサンプルを調製した。これらのサンプルを手で破砕し粒子を生
成し、液体窒素中に浸漬させることにより凍結させ、次いで凍結乾燥させた。
【０２３５】
　これらの処方の概要と、それらの比表面積を表３に示す。４種の全てのサンプルはモノ
リシックであり、オレンジ色であった。炭酸アンモニウムまたは酢酸アンモニウムを含有
するこれらのサンプルに関して、色の強さがより強くなった。４つのサンプルの比表面積
は、５６０～６９３ｍ２/ｇの間であった。
【０２３６】
　図３は、これらのサンプルの、増分細孔容積に対する細孔幅の関係を示す。触媒を用い
ずに調製されたサンプルは、約１９３ÅのＤＦＴ平均細孔サイズと、１００～１０００Å
の間に幅広いピークを有し、約１４Åに第二のピークを有した（この間においては、細孔
容積が比較的欠けている）。一方、触媒を添加した場合、提示された主たる幅広いピーク
は、より小さい細孔幅に向かって分布をシフトさせている（それらにも、約１０～１４Å
の第２ピークが存在した）。約１００Ｒ/Ｃおよび約２５Ｒ/Ｃの炭酸アンモニウムを含有
するサンプルに関するＤＦＴ平均細孔サイズは、それぞれ７９Åと３２Åであった。約２
５Ｒ/Ｃの酢酸アンモニウムを含有するサンプルに関するＤＦＴ平均細孔サイズは、約３
３Åであった。全体として、５０：５０の酢酸：水のサンプルに関する傾向は、上述の１
００％酢酸、または９０：１０の酢酸：水の混合物中に、レソルシノールを最初に溶解さ
せた場合において観察されたものと同様の傾向を示した。
【０２３７】
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【表３】

【０２３８】
　実施例４
２５：７５の酢酸：水（容積：容積）溶液からのＲＦゲルの調製
　次の系は、大部分に水を含有し、具体的には、２５：７５の酢酸：水である（ホルムア
ルデヒドの添加前）。三種類のサンプルを炭酸アンモニウムの濃度を変化させて調製した
；なし、～１００、および～２５Ｒ/Ｃ。～２５Ｒ/Ｃの比で、酢酸アンモニウムを添加し
て、第４のサンプルを調製した。これらのサンプルを手で破砕し粒子を生成し、液体窒素
中に浸漬させることにより凍結させ、次いで凍結乾燥させた。
【０２３９】
　これらの処方の概要と、それらの比表面積を表４に示す。１０：１および１：１のより
低いＲ/Ｃ比で、酢酸アンモニウムを用いて調製された更なるサンプルが、表に含まれる
。触媒を用いずに調製したサンプルは、薄いオレンジ色であり、乾燥後のクリオゲルは、
約３４０ｍ２/ｇの比表面積を有した。炭酸アンモニウムまたは酢酸アンモニウムを含有
するこれらのサンプルは、より色が暗くなり（特に、１００Ｒ/Ｃサンプルがより濃い）
、事実上、曇りがほとんどない。しかしながら、より高濃度の酢酸アンモニウム（すなわ
ち、Ｒ/Ｃ１：１）にて調製されたサンプルは、極めて粘土状であると共に湿潤様であり
、極めて低い比表面積を示す。触媒が欠けた、この系におけるクリオゲルと比べて、２５
：１～１００：１のＲ/Ｃで炭酸ナトリウムまたは酢酸ナトリウムを含有するそれらは、
７００ｍ２/ｇを越える特により高い比表面積を有する。Ｒ/Ｃが１０と１の割合で酢酸ア
ンモニウムを用いて調製したサンプルは、それぞれ約４２７ｍ２/ｇと３.４ｍ２/ｇのよ
り低い表面積を示した。
【０２４０】
　図４は、これらのサンプルの、増分細孔容積に対する細孔幅の関係を示す。触媒を用い
ずに調製されたサンプルは、１００～１０００Å以上の間に幅広いピークを有し、１００
０Åの幅よりも大きい細孔幅にて増分細孔容積が実在し、第２のピークは約１３Åであり
、ＢＨＪ吸着による平均細孔幅は１９３Åである。約１００Ｒ/Ｃの炭酸アンモニウムを
添加したものは、著しく分布がシフトしているが、ＤＥＴ吸着平均細孔サイズは、触媒を
用いずに観察されたものと近似した（約２００Å）。約２５Ｒ/Ｃの炭酸アンモニウムま
たは酢酸アンモニウムを含有するサンプルは、より狭い細孔幅に向かって分布がシフトし
ていることがわかる。得られたＤＥＴ平均細孔サイズは、それぞれ、約９２Åおよび１０
４Åであった。
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【０２４１】
　全てのサンプルは、約１２～１６Åの間の細孔幅に、増分細孔容積におけるピークを示
した。
【０２４２】
【表４】

【０２４３】
　実施例５
１０：９０の酢酸：水（容積：容積）溶液からのＲＦゲルの調製
サンプルの同様の系を、１０：９０の酢酸：水（ホルムアルデヒドの添加前）にて調製し
た。三種類のサンプルを炭酸アンモニウムの濃度を変化させて調製した；なし、～１００
、および～２５Ｒ/Ｃ。～２５Ｒ/Ｃの比で、酢酸アンモニウムを添加して、第４のサンプ
ルを調製した。これらのサンプルを手で破砕し粒子を生成し、液体窒素中に浸漬させるこ
とにより凍結させ、次いで凍結乾燥させた。
【０２４４】
　これらの処方の概要と、それらの比表面積を表５に示す。触媒を用いずにこの系におい
て調製したサンプルは、視覚的に若干モノリティックではあるが、極めて粘土状であると
共に湿潤様であり、極めて明るいオレンジ色であった。乾燥段階において、得られた材料
は、＜１ｍ２/ｇの極めて低い表面積を示した。アンモニウム塩を用いたサンプルは、色
がより暗くなり、曇りは少なく、これらのサンプルは、クリオゲル状態で、より高い比表
面積が得られた。更に、アンモニウム塩の濃度がより高くなるにつれて、具体的な表面積
が増加する傾向があった。
【０２４５】
　図５は、アンモニウム塩を含有するこれらの系から得られるサンプルに関する、増分細
孔容積に対する細孔幅の関係を示す。三種類全てのサンプルの分布は類似しており、触媒
がより多く存在する場合、分布は極めて小さくシフトする傾向がある。具体的には、Ｒ/
Ｃ１００：１で炭酸アンモニウムが存在する場合、ＢＨＪ吸着による平均細孔幅は３３８
Åであり、それに比べて、炭酸アンモニウムと酢酸アンモニウムがＲ/Ｃ２５：１で存在
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する場合、それぞれ１８７Åと２０１Åであった。
【０２４６】
【表５】

【０２４７】
　実施例６
　１：９９の酢酸：水（容積：容積）溶液からのＲＦゲルの調製
　さらに、水に対してより低い割合（ホルムアルデヒドの添加前）の酢酸（すなわち、１
：９９）を用いて調査した。三種類のサンプルを炭酸アンモニウムの濃度を変化させて調
製した；なし、～１００、および～２５Ｒ/Ｃ。～２５Ｒ/Ｃの比で、酢酸アンモニウムを
添加して、第４のサンプルを調製した。これらのサンプルを手で破砕し粒子を生成し、液
体窒素中に浸漬させることにより凍結させ、次いで凍結乾燥させた。
【０２４８】
　これらの処方の概要と、それらの比表面積を表６に示す。全てのサンプルは、粘土状で
あると共に湿潤様であった。触媒を用いないで調製されたサンプルは１.５ｍ２/ｇ極めて
低い比表面積を示した。高い含有量の酢酸より調製されたサンプルと比べて、これらの系
におけるサンプルは、一般に明るいオレンジを示し、実質的に曇っていた。アンモニウム
塩が添加されたサンプルは、１４０～２７８ｍ２/ｇの範囲に、適度に高い比表面積を示
すが、一般に、より高い酢酸含有量で調製されたサンプルに関して得られる値と比べて、
より低い。
【０２４９】
【表６】

【０２５０】



(47) JP 5795309 B2 2015.10.14

10

20

30

40

　実施例７
　種々のＲＦゲルに関する、ｐＨと表面特性との関係
全てのサンプルに関する、比表面積に対するｐＨのプロットが図６において示される。図
より判るように、ｐＨが減少するにつれて、比表面積がより高くなる一般傾向があった。
しかしながら、注目すべき例外は、サンプル００３-１１６-３および００３-１１９-１（
それらは、調査された２つのより低い酢酸含有量を示すと共に、アンモニウム塩を含有し
ないものから調製された材料である）と、サンプル００３-１２７-４（それは、２５％の
酢酸と、最も高い量の酢酸アンモニウム（Ｒ/Ｃ＝１）から調製された）である。ｐＨに
対するＤＦＴ吸着による平均細孔幅の同様のプロットは、識別できる傾向は反映されなか
った。したがって、超高純度のＲＦポリマーゲルにおいては、細孔幅分布を調整するため
にｐＨのみを調製しても変数は調節されないが、添加される触媒（この場合、塩基性のア
ンモニウム塩、特にカーボネートまたはアセテート）の量（および種類）に起因して変数
が調節されると考えられる。
【０２５１】
　実施例８
　２５：７５の酢酸：水と、０.６のＲＳ比から調製されるＲＦゲルの製造
表７は、２５：７５の酢酸：水と、ＲＳが比較的高い（すなわち０.６）場合において調
製された超高純度のＲＦポリマーゲルに関するデータを表わす。この系におけるサンプル
は、硬くてモノリティックであり、アンモニウム塩を有するサンプルは、アンモニウム塩
を含まない対応する超高純度のポリマーゲル（２７１ｍ２/ｇの比表面積を有する）と比
べて、極めてより高い比表面積（５９１～６１２ｍ２/ｇ）を示した。
【０２５２】
【表７】

【０２５３】
　実施例９
超高純度のＲＦポリマーゲルの熱分解
上記実験から得られた８個のサンプルを熱分解させた。これらのサンプルの詳細は、表８
においてもたらされる。表中の全てのサンプルは、滞留時間６０分、９００℃にて、イン
キュベーション条件で熱分解させた。熱分解における重量損失は、５３±３％であった。
一般に、熱分解されたゲルの比表面積は、熱分解前の、乾燥された超高純度のポリマーゲ
ルにおける比表面積に近似した。
【０２５４】
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【表８】

【０２５５】
　熱分解されたゲルにおける細孔サイズ分布は、熱分解前の、乾燥された超高純度のポリ
マーゲルの分布に関連している。具体的には、増分細孔容積に対する細孔幅が、より小さ
い細孔幅に向かってシフトする傾向がある。例えば、図７は、サンプル００３-１１７-２
に関する熱分解前（図７Ａ）と熱分解後（図７Ｂ）に関する、増分細孔容積に対する細孔
幅のプロットを示す。全体的な分布が類似しており、熱分解後に、より小さな細孔幅方向
に僅かにシフトしていることが判る。
【０２５６】
　サンプル００３-１１７-４、００３-１１８-２、００３-１１８-３および００２-１１
８-４に関する更なる実施例が、それぞれ、図８、図９、図１０および図１１において提
供される。いずれの場合も、熱分解されたサンプル（図８Ｂ、９Ｂ，１０Ｂおよび１１Ｂ
）における細孔幅分布は、熱分解前の、乾燥された超高純度のポリマーゲルの結果を反映
し（また、より小さな細孔幅方向と下方に僅かにシフトしている）（図８Ａ、図９Ａ、１
０Ａおよび１１Ａ）。これらのデータは、乾燥された超高純度のポリマーゲルにおける同
調性が、熱分解された材料に関する同調性にも適用されることを示す重要なものである。
【０２５７】
　実施例１０
　超高純度の合成活性炭材料の調製
超高純度の合成活性炭材料は、熱分解されたサンプルから調製された。超高純度の合成活
性炭生成物に関する概略を、表９に開示する。活性化処理中の重量損失率に対する比表面
積のプロットを図１２に示す。図から判るように、活性化重量損失率が増加するにつれ、
比表面積が増加する傾向がある。熱分解された材料において高い比表面積を有するサンプ
ルは、活性化重量損失がもたらされる間に、活性化された炭素においてもより高い比表面
積を有する傾向があることが観察された。これらのデータは、超高純度の合成活性炭材料
における高い比表面積は、ここに記載された配合の、超高純度のポリマーゲルから調製で
きることを示す。
【０２５８】
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【表９】

【０２５９】
　ここに記載された超高純度のＲＦポリマーゲルから調製された、活性炭に関する細孔容
積分布の例は、図１３において提示されている。この場合において、超高純度の合成活性
炭（すなわち、００３-１１８-ＡＣ２）は、熱分解されたサンプルを反映した細孔容積分
布を示す（図１１参照）。これらのデータは、超高純度のポリマーゲルにおける細孔およ
び表面特性を調整する能力が、超高純度のポリマーゲルから調製された、熱分解された超
高純度の合成炭素材料および超高純度の合成活性炭材料における特性を調整する能力へと
変換されることを示す重要なデータである。
【０２６０】
　実施例１１
　乾燥された超高純度のポリマーゲルの調製
ここに開示された方法に従い、超高純度のポリマーゲルを、水と酢酸（７５：２５）から
成る二元溶媒系、レソルシノール、ホルムアルデヒドおよび酢酸アンモニウムから調製し
た。次いで、材料をゲル化できるまで高温状態に配置し、超高純度のポリマーゲルを生成
した。超高純度のポリマーゲル粒子は、超高純度のポリマーゲルから調製され、４７５０
ミクロンメッシュのふるいを通過し、得られた超高純度のポリマーゲル粒子は、液体窒素
中に浸漬されて凍結され、３～７ｇ/ｉｎ２の充填量で凍結乾燥棚内へ導入され、凍結乾
燥された。乾燥時間（生成から、棚の温度が２℃以内に到達した時間と推定する）は、凍
結乾燥棚における生成物の充填量と関連した。
【０２６１】
　乾燥されたゲルの表面積は、粉体表面積および多孔率分析器（ＴｒｉＳｔａｒII型）を
用いる窒素表面分析により分析された。ＢＥＴ法を用いて測定された比表面積は、約５０
０～７００ｍ２/ｇの範囲であった。
【０２６２】
　実施例１２
　乾燥された超高純度のポリマーゲルから、熱分解された超高純度の合成炭素材料の調製
実施例１１において開示された乾燥ゲルは、２００Ｌ/ｈの窒素ガス流速の条件下、８５
０℃にて、回転炉（内径３.７５インチを有するアルミナ管）を通過させることにより熱
分解された。熱分解における重量損失は約５２％であった。
【０２６３】
　熱分解され、乾燥された超高純度のポリマーゲルの表面積は、表面積及び多孔率分析器
を用いる窒素表面分析法により分析された。標準ＢＥＴ法を用いて測定された比表面積は
、約６００～７００ｍ２/ｇの範囲であった。
【０２６４】
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　実施例１３
　超高純度の合成活性炭の調製
　実施例１２において開示された、熱分解された合成炭素材料を、３０Ｌ/分のＣＯ２流
速条件下、９００℃にて、回転炉（内径２.７５インチを有するアルミナ管）内を複数回
通過させることにより活性化した。その結果、総重量損失は約４５％であった。
【０２６５】
　超高純度の合成活性炭材料の表面積は、表面積及び多孔率分析器を用いる窒素表面分析
法により分析された。ＢＥＴ法を用いて測定された比表面積は、約１６００～２０００ｍ
２/ｇの範囲であった。
【０２６６】
　実施例１４
　ジェットミルを介する、超高純度の合成活性炭の微粒子化
実施例１３から得られた、超高純度の合成活性炭を、２インチ径のジェットミル（JET Pu
lverizer Micron Master）を用いてジェット製粉に付した。条件は、１時間あたりの超高
純度の合成活性炭は約０.７ｌｂｓとなり、窒素ガス流は約２０ｓｃｆ/分、圧力は約１０
０ｐｓｉであった。ジェット製粉後の平均粒径は約８～１０ミクロンであった。
【０２６７】
　実施例１５
　乾燥された超高純度のポリマーゲルの調製
　ここに開示された方法に従い、超高純度のポリマーゲルを、水と酢酸（７５：２５）か
ら成る二元溶媒系、レソルシノール、ホルムアルデヒドおよび酢酸アンモニウムから調製
した。次いで、材料をゲル化できるまで高温状態に配置し、超高純度のポリマーゲルを生
成した。超高純度のポリマーゲル粒子は、超高純度のポリマーゲルから調製され、４７５
０ミクロンメッシュのふるいを通過し、得られた超高純度のポリマーゲル粒子は、液体窒
素中に浸漬されて凍結され、３～７ｇ/ｉｎ２の充填量で凍結乾燥棚内へ導入され、凍結
乾燥された。乾燥時間（生成から、棚の温度が２℃以内に到達した時間と推定する）は、
凍結乾燥棚における生成物の充填量と関連した。
【０２６８】
　乾燥されたゲルの表面積は、粉体表面積および多孔率分析器（ＴｒｉＳｔａｒII型）を
用いる窒素表面分析により分析された。ＢＥＴ法を用いて測定された比表面積は、約５０
０～７００ｍ２/ｇの範囲であった。
【０２６９】
　実施例１６
　乾燥された超高純度のポリマーゲルから、熱分解された超高純度の合成炭素材料の調製
実施例１５において開示された乾燥ゲルは、２００Ｌ/ｈの窒素ガス流速の条件下、８５
０℃にて、回転炉（内径３.７５インチを有するアルミナ管）を通過させることにより熱
分解された。熱分解における重量損失は約５１％であった。
【０２７０】
　熱分解され、乾燥された超高純度のポリマーゲルの表面積は、表面積及び多孔率分析器
を用いる窒素表面分析法により分析された。標準ＢＥＴ法を用いて測定された比表面積は
、約６００～７００ｍ２/ｇの範囲であった。
【０２７１】
　実施例１７
　超高純度の合成活性炭の調製
　実施例１６において開示された、熱分解された合成炭素材料を、６.７Ｌ/分のＣＯ２流
速条件下、シリカ管（３.７５インチの内径）中で、９００℃にて保持することにより活
性化させ、（出発熱分解炭素と比較して）最終的な重量損失は約５４％であった。
【０２７２】
　乾燥されたゲルの表面積は、表面積及び多孔率分析器を用いる窒素表面分析法により分
析された。ＢＥＴ法を用いて測定された比表面積は、約１６００～２０００ｍ２/ｇの範
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【０２７３】
　実施例１８
　超高純度の合成活性炭と比較例活性炭の純度分析
　それらの不純物含有量について、超高純度の合成活性炭サンプルは、プロトン励起Ｘ線
分析（ＰＩＸＥ）を介して分析された。ＰＩＸＥは、同時に存在する元素分析に関する、
工業規格、高感度および精密測定な測定法であり、サンプル中の原子の励起により、検出
されるＸ線特性と、識別および定量化されるそれらの強度を生じさせる方法である。ＰＩ
ＸＥは、１１～９２（すなわち、ナトリウム～ウラニウム）の範囲の原子番号を有する全
成分を検出できる。
【０２７４】
　ここに開示される、超高純度の合成活性炭と、比較目的の他の活性化炭素に関するＰＩ
ＸＥ不純物（Ｉｍｐ.）データは、表１０において提示される。サンプル１は、実施例１
３による超高純度の合成活性炭であり、サンプル２は、実施例１４による微細化された超
高純度の合成活性炭であり、サンプル３は、実施例１７による超高純度の合成活性炭であ
り、サンプル４は、実施例３５による超高純度の合成活性炭であり、サンプル５は、実施
例３８による超高純度の合成活性炭であり、サンプル６は、関西熱化学社（加古川、日本
）から得られ「ＭＳＰ-２０」で表わされる活性炭であり、サンプル７は、クラレケミカ
ル社（大阪、日本）から得られ「ＹＰ-５０Ｆ（ＹＰ-１７Ｄ）」で表わされる活性炭であ
る。
【０２７５】
　表１０において見受けられるように、本発明による超高純度の合成活性炭は、既知の活
性炭サンプルと比べて、より低いＰＩＸＥ不純物含有量を示すと共に、より低い灰分を示
す。
【０２７６】
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【表１０】

【０２７７】
　実施例１９
　超高純度の合成活性炭の電気化学的特性
電気化学的特性、具体的には、ＥＤＬＣにおける電極材料としてのその性能に関して、実
施例１３による超高純度の合成活性炭（すなわち、サンプル１）を測定した。電極の製造
、ＥＤＬＣおよびそれらの試験に関する具体的な詳細を以下に記載する。
【０２７８】
　キャパシタ電極は、９９重量部の炭素粒子（平均粒径５～１５ミクロン）と１重量部の
テフロン(登録商標)から成る。炭素およびテフロン(登録商標)は、モーターを用いて粉砕
混合され、テフロン(登録商標)が良好に分配されるまで粉砕混合される。得られる複合材
料は、物理的な完全性を有した。混合の後、複合材料を、約５０ミクロン厚の平らなシー
ト状に広げた。約１.５９ｃｍの直径を有する電極ディスクを、シートから切り取った。
得られた電極を、乾燥箱に付随した真空オーブン中に配置し、１９５℃で１２時間かけて
加熱した。このことは、電極調製の間に大気中から吸着された水を除去する。乾燥後、電
極を室温まで冷却し、オーブン中の大気をアルゴンで充填し、キャパシタが製造される乾
燥箱内へ電極を移動させた。
【０２７９】
　１インチ（２.５４ｃｍ）の直径の炭素被覆したアルミ箔ディスクと、アルミニウムに
加熱密封され、５０ミクロン厚のポリエチレンガスケットリングによって形成された空洞
内へ、炭素電極を配置した。次いで、第二の電極を、同じような方法で調製した。アセト
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ニトリル中に、１.８Ｍテトラエチレンアンモニウム-テトラフルオロボラートを含有する
電解質２滴が、各電極に添加された。各電極を、０.８２５インチの直径を有する多孔質
のポリプロピレンセパレーターで被覆した。２つの半電極は、相互に対面するセパレータ
ーと共に挟み込まれ、構造全体は相互に熱プレスされた。
【０２８０】
　完成後、キャパシタは、ポテンシオスタット/関数発生器/周波数反応分析器を用いて、
電気的な試験に付した。既知の持続時間、電流パルスを施すこと、および得られる電圧プ
ロフィールを測定することを含む、定電流放電法により、キャパシタンスを測定した。付
与する時間と終止電圧を選択することにより、キャパシタンスは、式Ｃ＝Ｉｔ/ΔＶ（式
中、Ｃ＝キャパシタンス、Ｉ＝電流、ｔ＝所望の電圧に到達した時間およびΔＶ＝初期電
圧と終止電圧間の電圧差を示す）から算出される。２つの炭素電極の重量と容積に基づく
比キャパシタンスは、キャパシタンスを、重量と容積でそれぞれ割ることにより得られた
。２．７～１.８９Ｖの放電に関するこのデータは、表１１にて報告される。
【０２８１】

【表１１】

【０２８２】
　実施例２０
　超高純度の合成活性炭の調製
　実施例１２において記載された、熱分解された合成炭素材料を、１５Ｌ/分のＣＯ２流
速条件下、シリカ管（３.７５インチの内径）中で、９００℃にて保持することにより活
性化させ、（炭素熱分解の出発時と比較して）最終的な重量損失は約５５％であった。
【０２８３】
　乾燥されたゲルの表面積は、表面積及び多孔率分析器を用いる窒素表面分析法により分
析された。ＢＥＴ法を用いて測定された比表面積は、約２０００ｍ２/ｇの範囲であった
。超高純度の合成活性炭について測定された細孔容積（ＤＶ５０）は、約１.８ｎｍの細
孔サイズであり。超高純度の合成活性炭について測定された細孔容積（ＤＶ５）は、約０
.５ｎｍの細孔サイズであった。超高純度の合成活性炭の測定された総細孔容積は、１.４
２ｃｃ/ｇであった。
【０２８４】
　実施例２１
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　超高純度の合成活性炭の微細化
　実施例２０から得られた超高純度の合成活性炭を、２インチ径のジェットミル（JET Pu
lverizer Micron Master）を用いてジェット製粉に付した。条件は、１時間あたり約０.
７ｌｂｓの超高純度の合成活性炭、窒素ガス流は約２０ｓｃｆ/分、圧力は約１００ｐｓ
ｉであった。ジェット製粉後の平均粒径（ＤＶ５０）は、約６ミクロンであった。ジェッ
ト製粉後のＤｖ９５は約１９ミクロンであった。超高純度の合成活性炭の、測定された総
灰分は、０.００８％であった。超高純度の合成活性炭の、測定されたタップ密度は、０.
２２ｇ/ｃｃであった。
【０２８５】
　実施例２２
　超高純度の合成活性化炭素を含有する、電気二重層キャパシタデバイス
　実施例２１の超高純度の合成活性炭を、以下に記載のように、電気二重層キャパシタデ
バイス用の電極材料として使用した。
【０２８６】
　キャパシタ電極は、９９重量部の炭素粒子（平均粒径５～１５ミクロン）と１重量部の
テフロン(登録商標)から成る。炭素およびテフロン(登録商標)は、モーターを用いて粉砕
混合され、テフロン(登録商標)が良好に分配されるまで磨り潰される。得られる複合材料
は、物理的な完全性を有した。混合の後、複合材料を、約５０ミクロン厚の平らなシート
状に広げた。約１.５９ｃｍの直径を有する電極ディスクを、シートから切り取った。得
られた電極を、乾燥箱に付随した真空オーブン中に配置し、１９５℃で１２時間かけて加
熱した。このことは、電極調製の間に大気中から吸着された水を除去する。乾燥後、電極
を室温まで冷却し、オーブン中の大気をアルゴンで充填し、キャパシタが製造される乾燥
箱内へ電極を移動させた。
【０２８７】
　１インチ（２.５４ｃｍ）の直径の炭素被覆したアルミ箔ディスクと、アルミニウムに
加熱密封され５０ミクロン厚さを有するポリエチレンガスケットリングによって形成され
た空洞内へ、炭素電極を配置した。次いで、第二の電極を、同じような方法で調製した。
アセトニトリル中に１.８Ｍテトラエチレンアンモニウム-テトラフルオロボラートを含有
する電解質２滴が、各電極に添加された。各電極を、０.８２５インチの直径を有する多
孔質のポリプロピレンセパレーターで被覆した。２つの半電極は、相互に対面するセパレ
ーターと共に挟み込まれ、構造全体は相互に熱プレスされた。
【０２８８】
　実施例２３
　超高純度の合成活炭を含有する、電気二重層キャパシタデバイスの電気化学的特性
　実施例２２において記載されたデバイスを、ポテンシオスタット/関数発生器/周波数反
応分析器を用いて、電気的な試験に付した。既知の持続時間、電流パルスを施すこと、お
よび時間をかけて得られた電圧プロフィールを測定することを含む、定電流放電法により
、キャパシタンスを測定した。付与する時間と終止電圧を選択することにより、キャパシ
タンスは、式Ｃ＝Ｉｔ/ΔＶ（式中、Ｃ＝キャパシタンス、Ｉ＝電流、ｔ＝所望の電圧に
到達した時間およびΔＶ＝初期電圧と終止電圧間の電圧差を示す）から算出される。２つ
の炭素電極の重量と容積に基づく比キャパシタンスは、キャパシタンスを、重量と容積で
それぞれ割ることにより得られた。２．７～１.８９Ｖの放電に関するこのデータは、表
１２にて報告される。
【０２８９】
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【表１２】

【０２９０】
　実施例２４
　商業的に入手可能な活性炭を含有する、電気二重層キャパシタデバイスの電気化学的特
性
　比較するために、他の２種類の商業的に入手可能な活性炭から、デバイスを構築した：
サンプル＃６およびサンプル＃７。２．７～１.８９Ｖの放電における、これらの比較炭
素に関する重量出力と容積出力、および重量エネルギーと容積エネルギーの性能データは
、表１３において報告される。
【０２９１】
【表１３】

【０２９２】
　実施例２５
　電圧保持条件下における、超高純度の合成活性炭を含有するデバイスと比較した、商業
的に入手可能な活性炭を含有する電気二重層キャパシタデバイスの電気化学的特性
　比較目的のために、ここに記載されるような、超高純度の合成活性炭からデバイスを構
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超高純度の合成活性炭は、以下のようにして調製された。
【０２９３】
　サンプル８に係る超高純度の合成活性炭は、開示された方法に従い調製された（すなわ
ち、水と酢酸（７５：２５）から構成される二元溶媒系と、レソルシノールと、ホルムア
ルデヒドと、酢酸アンモニウムから調製された）超高純度のＲＦポリマーゲルから調製さ
れ、それは、凍結融解され、約-３０℃にて凍結乾燥棚上で再度凍結され、次いで真空下
で乾燥された。次いで、乾燥された超高純度のポリマーゲルは、ここに記載された方法と
一致する条件で、窒素雰囲気下８５０℃にて熱分解され、次いで、ＣＯ２ガス流の条件下
、９５０℃で活性化された。このようにして調製された超高純度の合成活性炭は、約０.
４２ｇ/ｃｍ３のタップ密度、約１８３６ｍ２/ｇの比表面積、約０.９５ｃｍ３/ｇの総細
孔容積を有し、総孔容積に対して、２０ｎｍ以下の直径を有する細孔が約５４％の部分細
孔容積を示し、総細孔容積に対して、１００ｎｍ以下の直径を有する細孔が約８２％の部
分細孔容積を示し、総細孔表面積に対して、２０ｎｍ以下の直径を有する細孔が約８１％
の部分細孔表面積を示し、総細孔表面積に対して、１００ｎｍ以下の直径を有する細孔が
約９７％の部分細孔表面積を示す。
【０２９４】
　超高純度の合成活性炭サンプル＃９は、開示された方法に従い調製された（すなわち、
水と酢酸（７５：２５）から構成される二元溶媒系と、レソルシノールと、ホルムアルデ
ヒドと、酢酸アンモニウムから調製された）超高純度のＲＦポリマーゲルから調製され、
それは、液体窒素中に超高純度のＲＦポリマーゲル粒子を浸漬させることにより凍結され
、真空下で乾燥され、次いでそれぞれ、６５０℃、８５０℃および８５０℃の温度に設定
された３つの熱領域を有する回転炉中を通過させることにより熱分解され（該材料は、窒
素雰囲気下で熱分解に付される）、次いで、ここに記載された方法と一致する条件でＣＯ

２ガス流の条件下、９５０℃で活性化された。超高純度の合成活性炭は、約０.４２ｇ/ｃ
ｍ３のタップ密度、約２１４８ｍ２/ｇの比表面積、約０.９３ｃｍ３/ｇよりも大きい総
細孔容積を有し、総孔容積に対して、２０ｎｍ以下の直径を有する細孔が約７２％の部分
細孔容積を示し、総細孔容積に対して、１００ｎｍ以下の直径を有する細孔が約９９％よ
りも大きい部分細孔容積を示し、総細孔表面積に対して、２０ｎｍ以下の直径を有する細
孔が約８０％の部分細孔表面積を示し、総細孔表面積に対して、１００ｎｍ以下の直径を
有する細孔が約９９％よりも大きい部分細孔表面積を示す。
【０２９５】
　デバイスは、６５℃にて、２４時間、２.７Ｖの保持電圧に付された。次いで、０.５Ａ
/ｇ、１Ａ/ｇ、４Ａ/ｇおよび８Ａ/ｇ（アセトニトリル溶媒、ＴＥＡＴＦＢ電解質）の電
流密度にて、２.７から１.８９Ｖの間での定電流放電から、デバイスのキャパシタンスを
試験した。
【０２９６】
　電圧保持工程の前と比較した、相対重量キャパシタンス残存率に関するデータが、表１
４（サンプル＃６）、および表１５ならびに表１６（それぞれ、超高純度の合成活性炭サ
ンプル８および９に対応する）に開示される。データによると、商業的に入手可能な活性
炭に関する電圧保持工程後の容積キャパシタンスにおいて、著しい減少が示された。一方
、超高純度の合成活性炭を含有するデバイスに関する性能における減少は、より少なかっ
た。
【０２９７】
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【表１４】

【０２９８】

【表１５】

【０２９９】

【表１６】

【０３００】
　実施例２６
　電圧保持条件下における、超高純度の合成活性炭を含有するデバイスと比較した、商業
的に入手可能な活性炭を含有する電気二重層キャパシタデバイスの電気化学的特性
　比較目的のために、ここに記載されるような、超高純度の合成活性炭からデバイスが構
成されるか、または商業的に入手可能な活性炭（サンプル＃６）からデバイスが構成され
る。超高純度の合成活性炭は、以下のようにして調製された。
【０３０１】
　サンプル＃１０に係る超高純度の合成活性炭は、開示された方法に従い調製された（す
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なわち、水と酢酸（７５：２５）から構成される二元溶媒系と、レソルシノールと、ホル
ムアルデヒドと、酢酸アンモニウムから調製された）超高純度のＲＦポリマーゲルから調
製され、それは、約-５０℃にて凍結乾燥棚上で細凍結され、次いで真空下で乾燥された
。次いで、乾燥された超高純度のポリマーゲルは、ここに記載された方法と一致する条件
で、窒素ガス雰囲気下８５０℃にて熱分解され、次いで、ＣＯ２ガス流の条件下、９００
℃で活性化された。このようにして調製された超高純度の合成活性炭は、約０.３０７ｇ/
ｃｍ３のタップ密度、約１６００ｍ２/ｇの比表面積、約１.０２ｃｍ３/ｇの総細孔容積
を有し、総細孔容積に対して、２ｎｍ以下の直径を有する細孔が約５９％の部分細孔容積
を示し、総細孔容積に対して、１０ｎｍ以下の直径を有する細孔が約７６％の部分細孔容
積を示し、総細孔表面積に対して、２ｎｍ以下の直径を有する細孔が約９４％の部分細孔
表面積を示し、総細孔表面積に対して、１０ｎｍ以下の直径を有する細孔が約９８％の部
分細孔表面積を示す。
【０３０２】
　デバイスは、室温にて、２５時間、３.５Ｖにて電圧保持に付された。次いで、デバイ
スは、１、１０、５０ｍＡ（プロピレンカーボネート溶媒、ＴＥＡＴＦＢ電解質）の定電
流にて、３.５～０.１Ｖの間での定電流放電から、デバイスのキャパシタンスを試験した
。
【０３０３】
　電圧保持工程の前と比較した、相対重量キャパシタンス残存率に関するデータが、表１
７（サンプル＃６）、および表１８（超高純度の合成活性炭サンプル＃１０に関する）に
開示される。データによると、商業的に入手可能な活性炭に関する電圧保持工程後の容積
キャパシタンスにおいて、著しい減少が示された。一方、超高純度の合成活性炭を含有す
るデバイスに関する性能における減少は、より少なかった。
【０３０４】
【表１７】

【０３０５】

【表１８】

【０３０６】
　実施例２７
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　循環条件下における、超高純度の合成活性炭を含有するデバイスと比較した、商業的に
入手可能な活性炭を含有する電気二重層キャパシタデバイスの電気化学的特性
　比較目的のために、ここに記載されるような、超高純度の合成活性炭からデバイスが構
成されるか、または商業的に入手可能な活性炭（サンプル＃６）からデバイスが構成され
る。これらの商業的に入手可能な炭素に関する、重量出力および容積出力と、重量エネル
ギー性能および容積エネルギー性能は、２.７～１.８９Ｖの間の放電に関して、表１３に
提示されている。超高純度の合成活性炭を、以下の記載のようにして調製した。
【０３０７】
　サンプル＃１１に係る超高純度の合成活性炭は、開示された方法に従い調製された（す
なわち、水と酢酸（７５：２５）から構成される二元溶媒系と、レソルシノールと、ホル
ムアルデヒドと、酢酸アンモニウムから調製された）超高純度のＲＦポリマーゲルから調
製され、それは、粒子へと粉砕され、約-３０℃にて凍結乾燥棚上で凍結され、次いで真
空下で乾燥され、次いで、ここに記載された方法と一致する条件で、窒素ガス雰囲気下８
５０℃にて熱分解され、次いで、ＣＯ２ガス流の条件下、９００℃で活性化された。超高
純度の合成活性炭は、約０.２８ｇ/ｃｍ３のタップ密度、約１７５４ｍ２/ｇの比表面積
、約１.１５ｃｍ３/ｇの総細孔容積を有し、総孔容積に対して、２０ｎｍ以下の直径を有
する細孔が約５３％の部分細孔容積を示し、総細孔容積に対して、１００ｎｍ以下の直径
を有する細孔が約７６％の部分細孔容積を示し、総細孔表面積に対して、２０ｎｍ以下の
直径を有する細孔が約９１％の部分細孔表面積を示し、総細孔表面積に対して、１００ｎ
ｍ以下の直径を有する細孔が約９９％の部分細孔表面積を示す。
【０３０８】
　デバイスは、２Ｖと１Ｖの間の循環イベントに数千回付された（アセトニトリル溶媒、
ＴＥＡＴＦＢ電解質）。データは、ここに記載されるような超高純度の合成活性炭サンプ
ル＃１１が、３０００サイクルの後、その元のキャパシタンスの９９.７８％を保持する
ことを明らかにする。データは、厳密に同じ方法で調製されたサンプル＃６に係る電極が
、２６００サイクルの後に、その元のキャパシタンスの僅か９７.１１％を保持すること
を明らかにする。１００％から９９.７８％への低下は、いずれの場合においても、ほぼ
完全な線形であるので、１００００サイクルに付した場合、超高純度の炭素は、その元の
キャパシタンスの９９.２５％を保持し、サンプル＃８に係るキャパシタは、その元のキ
ャパシタンスの僅か８８.８９％を保持することが推定される。このことは、超高純度の
合成炭素が、サンプル＃６とは対称的に、最初の数千回においても実質的により安定して
いることを示す（循環データは、ＡＣＮ中で、２Ｖ～１Ｖの間、４Ａ/ｇにて行った）。
超高純度の合成炭素は、非超高純度の炭素と比べて、循環後においても、著しく改良され
たキャパシタンスの保持を示すことが判る。
【０３０９】
　実施例２８
　乾燥された超高純度のポリマーゲルの調製
　ここに開示された方法に従い、超高純度のポリマーゲルを、水と酢酸（７５：２５）か
ら構成される二元溶媒系と、レソルシノールと、ホルムアルデヒドと、酢酸アンモニウム
から調製した。次いで、得られた材料を、ゲル化のために昇温条件下に配置し、超高純度
のポリマーゲルを生成させる。超高純度のポリマーゲル粒子は、超高純度のポリマーゲル
から生成され、防食性のステンレススチールブレードと、５/８''篩を備える、Ｓｔｅｄ
ｍａｎ　Ａｕｒｏｒａ社製の粉砕機を通過させた。超高純度のポリマーゲル粒子は、液体
窒素中に浸漬されることにより凍結され、３～７ｇ/ｉｎ２の充填量で、凍結乾燥棚内へ
配置され、次いで、凍結乾燥された。乾燥時間（生成から、棚の温度が２℃以内に到達し
た時間と推定する）は、凍結乾燥棚における生成物の充填量と関連した。
【０３１０】
　乾燥されたゲルの表面積は、粉体表面積および多孔率分析器（ＴｒｉＳｔａｒII型）を
用いる窒素表面分析により分析された。ＢＥＴ法を用いて測定された比表面積は、約５０
０～７００ｍ２/ｇの範囲であった。
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【０３１１】
　実施例２９
　乾燥された超高純度のポリマーゲルから、熱分解された超高純度の合成炭素材料の調製
　実施例２８において開示された乾燥ゲルは、４２５０Ｌ/時の窒素ガス流速を用い、６
８０～８５０℃の勾配熱領域、０.７ｋｇ/ｈの速度にて、回転炉（４.１８インチの内径
を有し、ムライト裏地を有する金属チューブ）を通過させることにより熱分解された。熱
分解における重量損失は、約５０％～５２％であった。
【０３１２】
　熱分解され、乾燥された超高純度のポリマーゲルの表面積は、表面積および多孔率分析
器を用いる窒素表面分析により分析された。標準ＢＥＴ法を用いて測定された比表面積は
、約６００～７００ｍ２/ｇの範囲であった。
【０３１３】
　実施例３０
　超高純度の合成活性炭の調製
　実施例２９において開示された、熱分解された合成炭素材料は、６.７Ｌ/分のＣＯ２流
速にて、水晶管（３.７５インチの内径）中で、９００℃に保持することにより活性化さ
れ、（熱分解される出発炭素と比較して）約５５％の最終重量損失をもたらした。
【０３１４】
　活性化された炭素材料の表面積は、表面積および多孔率分析器を用いる窒素表面分析に
より分析した。ＢＥＴ法を使用して算出された比表面積は、約２５００ｍ２/ｇの範囲で
あった。超高純度の合成活性炭の測定された細孔容積（Ｄｖ５０）は、約１.８ｎｍの細
孔サイズであった。超高純度の合成活性炭の測定された細孔容積（Ｄｖ５）は、約０.５
ｎｍの細孔サイズであった。超高純度の合成活性炭の測定された総細孔容積は、１.０７
ｃｃ/ｇであった。
【０３１５】
　超高純度の合成活性炭を含有する電気二重層キャパシタデバイス
　実施例３０の超高純度の合成活性炭は、以下に記載されるような電気二重層キャパシタ
デバイス向けの電極材料として使用された。
【０３１６】
　キャパシタ電極は、９７重量部の炭素粒子（平均粒径５～１５ミクロン）と３重量部の
テフロン(登録商標)から成る。炭素およびテフロン(登録商標)は、モーターを用いて粉砕
混合され、テフロン(登録商標)が良好に分配されるまで磨り潰される。得られる複合材料
は、物理的な完全性を有した。混合の後、複合材料を、約５０ミクロン厚の平らなシート
状に広げた。約１.５９ｃｍの直径を有する電極ディスクを、シートから切り取った。得
られた電極を、乾燥箱に付随した真空オーブン中に配置し、１９５℃で１２時間かけて加
熱した。このことは、電極調製の間に大気中から吸着された水を除去する。乾燥後、電極
を室温まで冷却し、オーブン中の大気をアルゴンで充填し、キャパシタが製造される乾燥
箱内へ電極を移動させた。
【０３１７】
　規格２３２５ステンレススチール製のコイン電池部品が、コイン電池組立において使用
された。０.６２５インチの直径を有する炭素被覆したアルミニウムディスクは、正極口
金における接触抵抗低減部として使用された。アルミニウムディスクの上部に位置する、
０.６２５インチの直径を有する炭素電極は、アセトニトリル中の１.０Ｍテトラエチレン
アンモニウム-テトラフルオロボラートを含有する電解質の数滴で浸された。次いで、Ｎ
ＫＫ社製の０.８２５インチの、セルロース系多孔質セパレーター２枚を、カーボンディ
スクの上に配置した。続いて、セパレーターの上に第２の炭素電極片を配置し、もう数滴
の電解質液滴を添加し、上面を湿潤させた。その後、第２の、炭素被覆したアルミニウム
製接触抵抗低減部を電極上に配置した。続いて、１つのステンレススペーサとバネが連続
して配置され、負極における一続きの積層は、ポリプロピレンはとめで被覆された。続い
て、電池の一続きの積層は水圧操作クリンパーの上に配置され、全圧で１分間圧着し、密
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封したコイン電池を形成した
【０３１８】
　実施例３２
　超高純度の合成活性炭を含有する電気二重層キャパシタデバイスの電気化学的特性
実施例３１において記載されたデバイスを、ポテンシオスタット/関数発生器/周波数反応
分析器を用いて、電気的な試験に付した。既知の持続時間、電流パルスを施すこと、およ
び時間をかけて得られた電圧プロフィールを測定することを含む、定電流放電法により、
キャパシタンスを測定した。付与する時間と終止電圧を選択することにより、キャパシタ
ンスは、式Ｃ＝Ｉｔ/ΔＶ（式中、Ｃ＝キャパシタンス、Ｉ＝電流、ｔ＝所望の電圧に到
達した時間およびΔＶ＝初期電圧と終止電圧間の電圧差を示す）から算出される。２つの
炭素電極の重量と容積に基づく比キャパシタンスは、キャパシタンスを、重量と容積でそ
れぞれ割ることにより得られた。２．７～１.８９Ｖの放電に関するこのデータは、表１
９にて報告される。
【０３１９】

【表１９】

【０３２０】
　実施例３３
　乾燥された超高純度のポリマーゲルの調製
　ここに開示された方法に従い、超高純度のポリマーゲルを、水と酢酸（７５：２５）か
ら構成される二元溶媒系と、レソルシノールと、ホルムアルデヒドと、酢酸アンモニウム
から調製した。次いで、得られた材料を、ゲル化のために昇温条件下に配置し、超高純度
のポリマーゲルを生成させた。超高純度のポリマーゲル粒子は、超高純度のポリマーゲル
から生成され、４７５０ミクロンメッシュの篩を通過させ、次いで、超高純度のポリマー
ゲル粒子は、３～７ｇ/ｉｎ２の充填量で、凍結乾燥棚内へ配置され、約－４０℃へ予め
冷却した凍結乾燥棚上で凍結させ、次いで凍結乾燥された。乾燥時間（生成から、棚の温
度が２℃以内に到達した時間と推定する）は、凍結乾燥棚における生成物の充填量と関連
した。
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【０３２１】
　乾燥ゲルの表面積は、粉体表面積および多孔率分析器（ＴｒｉＳｔａｒII型）を用いる
窒素表面分析により分析された。ＢＥＴ法を用いて測定された比表面積は、約５００～６
００ｍ２/ｇの範囲であった。
【０３２２】
　実施例３４
　乾燥された超高純度のポリマーゲルから、熱分解された超高純度の合成炭素材料の調製
　実施例１１に記載された乾燥ゲルは、２００Ｌ/ｈの窒素ガス流を用い、８５０℃にて
、回転炉（３.７５インチの内径を有する水晶管）を通過することにより熱分解された。
熱分解における重量損失は、約５２％である。
【０３２３】
　熱分解され、乾燥された超高純度のポリマーゲルの表面積は、表面積および多孔率分析
器を用いる窒素表面分析により分析された。標準ＢＥＴ法を用いて測定された比表面積は
、約５００～７００ｍ２/ｇの範囲であった。
【０３２４】
　実施例３５
　超高純度の合成活性炭の調製
　実施例１２に記載された、熱分解された合成炭素材料は、４００Ｌ/ｈのＣＯ２流速の
条件下、９００℃にて回転炉（３.７５インチの内径を有する水晶管）を通過するバッチ
処理法で活性化された。その結果、総重量損失は約４５％であった。
【０３２５】
　超高純度の合成活性炭の表面積は、表面積および多孔率分析器を用いる窒素表面分析に
より分析された。ＢＥＴ法を用いて測定された比表面積は、約１６００～２０００ｍ２/
ｇの範囲であった。この炭素は、ここにおいてサンプル４と称される。
【０３２６】
　実施例３６
　乾燥された超高純度のポリマーゲルの調製
　ここに開示された方法に従い、超高純度のポリマーゲルを、水と酢酸（７５：２５）か
ら構成される二元溶媒系と、レソルシノールと、ホルムアルデヒドと、酢酸アンモニウム
から調製した。次いで、得られた材料を、ゲル化のために昇温条件下に配置し、超高純度
のポリマーゲルを生成させた。超高純度のポリマーゲル粒子は、超高純度のポリマーゲル
から生成され、４７５０ミクロンメッシュの篩を通過し、次いで、超高純度のポリマーゲ
ル粒子は、３～７ｇ/ｉｎ２の充填量で、凍結乾燥棚内へ配置され、約－４０℃へ予め冷
却した凍結乾燥棚上で凍結され、次いで凍結乾燥された。乾燥時間（生成から、棚の温度
が２℃以内に到達した時間と推定する）は、凍結乾燥棚における生成物の充填量と関連し
た。
【０３２７】
　乾燥ゲルの表面積は、粉体表面積および多孔率分析器（ＴｒｉＳｔａｒII型）を用いる
窒素表面分析により分析された。ＢＥＴ法を用いて測定された比表面積は、約５００～７
００ｍ２/ｇの範囲であった。
【０３２８】
　実施例３７
　乾燥された超高純度のポリマーゲルから、熱分解された超高純度の合成炭素材料の調製
　実施例１１に開示された乾燥ゲルは、２００Ｌ/ｈの窒素ガス流を用い、８５０℃にて
、回転炉（３.７５インチの内径を有する水晶管）を通過することにより熱分解された。
熱分解における重量損失は、約５２％である。熱分解され、乾燥された超高純度のポリマ
ーゲルの表面積は、表面積および多孔率分析器を用いる窒素表面分析により分析された。
標準ＢＥＴ法を用いて測定された比表面積は、約５００～７００ｍ２/ｇの範囲であった
。
【０３２９】
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　実施例３８
　超高純度の合成活性炭の調製
実施例１２において開示された、熱分解された合成炭素材料は、４００Ｌ/ｈのＣＯ２流
速の条件下、９００℃にて回転炉（３.７５インチの内径を有する水晶管）を通過するバ
ッチ処理法で活性化された。その結果、総重量損失は約４４％であった。
【０３３０】
　超高純度の合成活性炭の表面積は、表面積および多孔率分析器を用いる窒素表面分析に
より分析された。ＢＥＴ法を用いて測定された比表面積は、約１６００～２０００ｍ２/
ｇの範囲であった。この炭素は、ここにおいてサンプル５と称される。
【０３３１】
　実施例３９
　超高純度の合成活性炭に関するＨ，Ｎ、Ｏの測定
サンプル１として同定されている合成活性炭材料は、エレメンタル・アナライシス社（Ｌ
ｅｋｉｎｇｔｏｎ、ＫＹ）にて、Ｈ、ＮおよびＯに関する分析をおこなった。データによ
ると、水素含有量は０.２５％、窒素含有量は０.２１％、および酸素含有量は０.５３％
であった。
【０３３２】
　上記の様々な実施例は、組合わされて更なる実施態様をもたらすことができる。この明
細書において言及された全てのＵＳ特許、ＵＳ特許出願公開公報、ＵＳ特許出願、外国特
許、外国特許出願および非特許文献および/または出願データシートに記載されたものは
、それらの全体に亘って、参照されることにより、ここに組み込まれる。実施の態様は、
改良することができ、必要により、種々の特許、出願および公報の概念を採用することに
より、更なる実施態様をもたらす。これらおよび他の変更は、上述の詳細な説明を踏まえ
る実施態様をもたらすことができる。一般に、以下の請求項において、使用される用語は
、明細書および請求項において開示される具体的な実施態様に、請求項を制限するものと
解釈されるべきではなく、このような請求項に付与される権利と同等のあらゆる範囲に従
う、全ての可能な実施態様を含むものと解釈されるべきである。従って、請求項は、公開
により限定されない。
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