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(57)【要約】
【課題】良好な結着性を有し、充放電特性に優れる電極を作製可能な電極用バインダー組
成物を提供する。さらには、良好な結着性と良好な充放電特性とを長期に亘って維持でき
る電極を作製可能な電極用バインダー組成物を提供する。
【解決手段】本発明に係る電極用バインダー組成物は、（Ａ）α，β－不飽和ニトリル化
合物に由来する構成単位５～４０質量部と、（Ｂ）不飽和カルボン酸に由来する構成単位
０．３～１０質量部と、を含有し、かつ数平均粒子径が５０～４００ｎｍである重合体粒
子を含み、ゲル含有率が９０～９９％であり、電解液膨潤率が１１０～４００％であるこ
とを特徴とする。
【選択図】なし
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　（Ａ）α，β－不飽和ニトリル化合物に由来する構成単位５～４０質量部と、
　（Ｂ）不飽和カルボン酸に由来する構成単位０．３～１０質量部と、
を含有し、かつ数平均粒子径が５０～４００ｎｍである重合体粒子を含み、
　ゲル含有率が９０～９９％であり、
　電解液膨潤率が１１０～４００％である、電極用バインダー組成物。
【請求項２】
　前記重合体粒子が下記一般式（１）で示される化合物に由来する構成単位をさらに含有
する、請求項１に記載の電極用バインダー組成物。
【化３】

（式中、Ｒ１は水素原子または一価の炭化水素基、Ｒ２は二価の炭化水素基である。）
【請求項３】
　前記一般式（１）で示される化合物がヒドロキシエチルメタクリレートである、請求項
２に記載の電極用バインダー組成物。
【請求項４】
　前記重合体粒子が（Ｃ）共役ジエン化合物に由来する構成単位をさらに含有する、請求
項１ないし請求項３のいずれか一項に記載の電極用バインダー組成物。
【請求項５】
　ｐＨが６以上８以下である、請求項１ないし請求項４のいずれか一項に記載の電極用バ
インダー組成物。
【請求項６】
　パーティクルカウンタで測定したときの、１ｍＬ当たりにおける粒子径２０μｍ以上の
粒子の数が０個である、請求項１ないし請求項５のいずれか一項に記載の電極用バインダ
ー組成物。
【請求項７】
　ろ過処理によって、パーティクルカウンタで測定したときの、１ｍＬ当たりにおける粒
子径２０μｍ以上の粒子の数を０個とする工程を含む、請求項６に記載の電極用バインダ
ー組成物の製造方法。
【請求項８】
　活物質と、請求項１ないし請求項６のいずれか一項に記載の電極用バインダー組成物と
、を含有する、電極用スラリー。
【請求項９】
　集電体と、前記集電体の表面上に請求項８に記載の電極用スラリーが塗布および乾燥さ
れて形成された活物質層と、を備えた電極。
【請求項１０】
　請求項９に記載の電極を備えた電気化学デバイス。
【請求項１１】
　請求項１ないし請求項６のいずれか一項に記載の電極バインダー組成物を２℃以上３０
℃以下の温度に制御された容器に充填して、前記容器の内容積に対して前記電極用バイン
ダー組成物の占める容積を除いた空隙部の容積の比率を１～２０％とすることを特徴とす
る、電極用バインダー組成物の保管方法。
【請求項１２】
　前記空隙部雰囲気の酸素濃度が１％以下である、請求項１１に記載の電極用バインダー



(3) JP 2012-248546 A 2012.12.13

10

20

30

40

50

組成物の保管方法。
【請求項１３】
　前記容器からの金属イオンの溶出濃度が５０ｐｐｍ以下である、請求項１１または請求
項１２に記載の電極用バインダー組成物の保管方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、電極用バインダー組成物、該バインダー組成物と活物質とを含む電極用スラ
リー、該スラリーを集電体に塗布した電極、該電極を備えた電気化学デバイス、ならびに
該バインダー組成物の製造方法および保管方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　近年、電子機器の駆動用電源として高電圧、高エネルギー密度を有する蓄電デバイスが
要求されている。特にリチウムイオン二次電池やリチウムイオンキャパシタは、高電圧、
高エネルギー密度を有する蓄電デバイスとして期待されている。
【０００３】
　このような蓄電デバイスに使用される電極は、活物質と電極用バインダーの混合物を集
電体へ塗布・乾燥することで作製される。このような電極用バインダーに要求される特性
としては、活物質同士の結合能力および活物質と集電体との接着能力（以下、まとめて単
に「結着性」ともいう）を高めることや、電極を巻き取る工程での耐擦性、その後の裁断
等で塗布された電極用組成物層（以下、単に「活物質層」ともいう）から活物質の微粉等
が発生しない耐粉落ち適性等がある。これらの要求特性を電極用バインダーが満足するこ
とで、電極の折り畳み方法や捲回半径等の設計の自由度が高くなり、蓄電デバイスの小型
化を達成することができる。さらには、電極用バインダーに起因する電池の内部抵抗を低
減させることが挙げられる。これにより、良好な充放電特性を実現することができる。
【０００４】
　たとえば、特開２０００－２９９１０９号公報では、電極用バインダーの組成を制御す
ることで上記特性を向上させる技術が検討されている。また、特開２０１０－２０５７２
２号公報や特開２０１０－３７０３号公報では、エポキシ基やヒドロキシル基を有するバ
インダーを用いて上記特性を向上させる技術が検討されている。さらに、特開２０１０－
２４５０３５号公報では、残留不純物の含有量を制御する技術が検討されている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開２０００－２９９１０９号公報
【特許文献２】特開２０１０－２０５７２２号公報
【特許文献３】特開２０１０－３７０３号公報
【特許文献４】特開２０１０－２４５０３５号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　しかしながら、このような従来のバインダー組成物では、バインダー自身が電極の抵抗
成分となるため、良好な充放電特性と良好な結着性とを両立させることは困難であった。
また、良好な充放電特性と良好な結着性とを長期に亘り維持することはさらに困難であっ
た。
【０００７】
　さらに、電極用バインダー組成物は、有機粒子が分散媒に分散した状態であるため、製
造後の処理や保管環境の変化により凝集体が発生する場合がある。このようにして発生し
た凝集体は、電極を作製する際にショートの原因となる場合がある。さらに、このような
凝集体が発生したバインダー組成物を用いて作製された電気化学デバイスは、電極に不具
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合が生じることに起因して発火などの問題が生じるおそれがある。そのため、前記不具合
の発生が極力少ない電極を製造することができる異物を低減させた新たなバインダーの開
発が切望されていた。また、異物の発生しない電極バインダー組成物の保管方法について
も要求があった。
【０００８】
　そこで、本発明に係る幾つかの態様は、上記課題を解決することで、良好な結着性を有
し、充放電特性に優れる電極を作製可能な電極用バインダー組成物を提供するものである
。さらに、良好な結着性と良好な充放電特性とを長期に亘って維持できる電極を作製可能
な電極用バインダー組成物を提供するものである。
【０００９】
　さらに、本発明の別の態様は、上述のような従来技術の課題を解決するためになされた
ものであり、セパレータが破損するような不良の発生率が極めて小さく、発火などの問題
が極めて生じ難く、安全性が高い電気化学デバイスの電極の材料として用いることのでき
る電極用バインダー組成物を提供するものである。さらに、本発明の別の態様は、電極の
歩留まりを向上させる観点から、このような電極用バインダー組成物を保管するに当たり
、異物が発生しない保管方法を提供するものである。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　本発明は上述の課題の少なくとも一部を解決するためになされたものであり、以下の態
様または適用例として実現することができる。
【００１１】
　［適用例１］
　本発明に係る電極用バインダー組成物の一態様は、
　（Ａ）α，β－不飽和ニトリル化合物に由来する構成単位５～４０質量部と、
　（Ｂ）不飽和カルボン酸に由来する構成単位０．３～１０質量部と、
を含有し、かつ数平均粒子径が５０～４００ｎｍである重合体粒子を含み、
　ゲル含有率が９０～９９％であり、
　電解液膨潤率が１１０～４００％であることを特徴とする。
【００１２】
　［適用例２］
　適用例１の電極用バインダー組成物において、
　前記重合体粒子が下記一般式（１）で示される化合物に由来する構成単位をさらに含有
することができる。
【化１】

（式中、Ｒ１は水素原子または一価の炭化水素基、Ｒ２は二価の炭化水素基である。）
【００１３】
　［適用例３］
　適用例２の電極用バインダー組成物において、
　前記一般式（１）で示される化合物がヒドロキシエチルメタクリレートであることがで
きる。
【００１４】
　［適用例４］
　適用例１ないし適用例３のいずれか一例の電極用バインダー組成物において、
　前記重合体粒子が（Ｃ）共役ジエン化合物に由来する構成単位をさらに含有することが
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できる。
【００１５】
　［適用例５］
　適用例１ないし適用例４のいずれか一例の電極用バインダー組成物において、
　ｐＨが６以上８以下であることができる。
【００１６】
　［適用例６］
　適用例１ないし適用例５のいずれか一例の電極用バインダー組成物において、
　パーティクルカウンタで測定したときの、１ｍＬ当たりにおける粒子径２０μｍ以上の
粒子の数が０個であることができる。
【００１７】
　［適用例７］
　本発明に係る電極用バインダー組成物の製造方法の一態様は、
　ろ過処理によって、パーティクルカウンタで測定したときの、１ｍＬ当たりにおける粒
子径２０μｍ以上の粒子の数を０個とする工程を含むことを特徴とする。
【００１８】
　［適用例８］
　本発明に係る電極用スラリーの一態様は、
　活物質と、適用例１ないし適用例６のいずれか一例の電極用バインダー組成物と、を含
有することを特徴とする。
【００１９】
　［適用例９］
　本発明に係る電極の一態様は、
　集電体と、前記集電体の表面上に適用例８の電極用スラリーが塗布および乾燥されて形
成された活物質層と、を備えることを特徴とする。
【００２０】
　［適用例１０］
　本発明に係る電気化学デバイスの一態様は、
　適用例９の電極を備えることを特徴とする。
【００２１】
　［適用例１１］
　本発明に係る電極用バインダー組成物の保管方法の一態様は、
　適用例１ないし適用例６のいずれか一例の電極バインダー組成物を２℃以上３０℃以下
の温度に制御された容器に充填して、前記容器の内容積に対して前記電極用バインダー組
成物の占める容積を除いた空隙部の容積の比率を１～２０％とすることを特徴とする。
【００２２】
　［適用例１２］
　適用例１１の電極用バインダー組成物の保管方法において、
　前記空隙部雰囲気の酸素濃度が１％以下であることができる。
【００２３】
　［適用例１３］
　適用例１１または適用例１２の電極用バインダー組成物の保管方法において、
　前記容器からの金属イオンの溶出濃度が５０ｐｐｍ以下であることができる。
【発明の効果】
【００２４】
　本発明に係る電極用バインダー組成物によれば、結着性に優れると共に、充放電特性に
優れた電極を作製することができる。また、本発明に係る電極用バインダー組成物によれ
ば、良好な結着性と良好な充放電特性とを長期に亘って維持できる電極を作製することが
できる。
【００２５】
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　本発明に係る電極用バインダー組成物の保管方法によれば、異物の発生を抑制すること
ができ、その結果電極歩留まりの向上を図ることができる。
【図面の簡単な説明】
【００２６】
【図１】本発明に係る電極用バインダー組成物の製造方法の一実施形態において使用され
るろ過装置を模式的に示す説明図である。
【発明を実施するための形態】
【００２７】
　以下、本発明の実施の形態について説明するが、本発明は以下の実施の形態に限定され
るものではなく、本発明の趣旨を逸脱しない範囲で、当業者の通常の知識に基づいて、以
下の実施の形態に対し適宜変更、改良等が加えられたものも本発明の範囲に入ることが理
解されるべきである。
【００２８】
１．電極用バインダー組成物
　本実施の形態に係る電極用バインダー組成物は、（Ａ）α，β－不飽和ニトリル化合物
に由来する構成単位５～４０質量部と、（Ｂ）不飽和カルボン酸に由来する構成単位０．
３～１０質量部と、を含有し、かつ数平均粒子径が５０～４００ｎｍである重合体粒子を
含み、該重合体粒子を凝固して得られたポリマーのトルエンに対する不溶解分（ゲル含有
率）が９０～９９％であり、該重合体粒子を乾燥して得られた連続フィルムを標準電解液
に浸漬した際の膨潤率（電解液膨潤率）が１１０～４００％であることを特徴とする。
【００２９】
　本実施の形態に係る電極用バインダー組成物は、活物質のバインダーとして使用される
ものであり、具体的には正極活物質の粒子同士および正極活物質と集電体金属箔とのバイ
ンダー、もしくは負極活物質の粒子同士および負極活物質と集電体金属箔とのバインダー
として作用するものである。その際、前記重合体粒子は、正極活物質もしくは負極活物質
１００質量部に対して固形分で０．１～１０質量部、好ましくは０．５～５質量部の割合
で含有することにより電極用スラリーとして調製することができる。前記重合体粒子の含
有量が０．１質量部未満では結着性が低下することがあり、１０質量部を超えると電池と
して組み立てた際の電池諸特性に悪影響を及ぼす傾向がある。以下、本実施の形態に係る
電極用バインダー組成物に含まれる各成分について詳細に説明する。
【００３０】
　１．１．重合体粒子
　本実施の形態に係る電極用バインダーに含まれる重合体粒子は、（Ａ）α，β－不飽和
ニトリル化合物に由来する構成単位（以下、「（Ａ）構成単位」ともいう）と、（Ｂ）不
飽和カルボン酸に由来する構成単位（以下、「（Ｂ）構成単位」ともいう）と、を含有す
る。なお、本発明において「構成単位」とは、単量体が重合することにより重合体となり
該単量体が繰り返し単位を構成するが、この繰り返し単位のことをいう。
【００３１】
　１．１．１．（Ａ）α，β－不飽和ニトリル化合物に由来する構成単位
　（Ａ）構成単位を含有することにより、重合体粒子は電解液によって適度に膨潤するこ
とができる。すなわち、重合体鎖からなる網目構造に溶媒が侵入し、網目間隔が広がるた
め、溶媒和したリチウムイオンがこの網目構造をすり抜けて移動し易くなる。その結果、
リチウムイオンの拡散性が向上すると考えられる。これにより、電極抵抗を低減させるこ
とができるので、電極の良好な充放電特性が実現される。
【００３２】
　（Ａ）構成単位を構成するために用いられるα，β－不飽和ニトリル化合物の具体例と
しては、アクリロニトリル、メタクリロニトリル、α－クロロアクリロニトリル、α－エ
チルアクリロニトリル、シアン化ビニリデン等が挙げられる。これらの中でも、アクリロ
ニトリル、メタクリロニトリルが好ましく、アクリロニトリルが特に好ましい。なお、こ
れら（Ａ）構成単位は、一種単独でまたは二種以上を組み合わせて用いることができる。



(7) JP 2012-248546 A 2012.12.13

10

20

30

40

50

【００３３】
　（Ａ）構成単位の含有割合は、全構成単位を１００質量部とした場合に５～４０質量部
であり、７～３５質量部であることが好ましく、１０～３０質量部であることがより好ま
しい。（Ａ）構成単位の含有割合が前記範囲にあると、使用する電解液との親和性に優れ
、かつ膨潤率が大きくなりすぎず、電池特性の向上に寄与することができる。
【００３４】
　１．１．２．（Ｂ）不飽和カルボン酸に由来する構成単位
　重合体粒子が（Ｂ）構成単位を含有することにより、本願発明の電極用バインダー組成
物と活物質を混合した際に、活物質を凝集させることなく、活物質が良好に分散した混合
物（スラリー）を作製することができる。これにより、混合物を塗布して作製された電極
が均一に近い分布となる。その結果、結着欠陥が少ない電極を作製することができる。す
なわち、結着性が向上すると考えられる。
【００３５】
　（Ｂ）構成単位を構成するために用いられる不飽和カルボン酸の具体例としては、アク
リル酸、メタクリル酸、クロトン酸、マレイン酸、フマル酸、イタコン酸等のモノまたは
ジカルボン酸（無水物）等が挙げられる。これらの中でも、アクリル酸、メタクリル酸、
イタコン酸が特に好ましい。なお、これら（Ｂ）構成単位は、一種単独でまたは二種以上
を組み合わせて用いることができる。
【００３６】
　（Ｂ）構成単位の含有割合は、全構成単位を１００質量部とした場合に０．３～１０質
量部であり、０．３～６質量部であることが好ましい。（Ｂ）構成単位の含有割合が前記
範囲にあると、電極用スラリーの調製時、重合体粒子の分散安定性に優れ、凝集物が生じ
にくい。また、経時的なスラリー粘度の上昇も抑えることができる。
【００３７】
　１．１．３．（Ｃ）共役ジエン化合物に由来する構成単位
　本実施の形態に係る電極用バインダー組成物に含まれる重合体粒子は、（Ｃ）共役ジエ
ン化合物に由来する構成単位（以下、「（Ｃ）構成単位」ともいう）をさらに含有するも
のであることが好ましい。
【００３８】
　（Ｃ）構成単位を含有することにより、重合体粒子が強い結着力を有することができる
。すなわち、共役ジエン化合物に由来するゴム弾性が重合体粒子に付与されるため、電極
の体積収縮や拡大等の変化に追従することが可能となる。これにより、結着性を向上させ
て、さらには長期に充放電特性を維持する耐久性を有するものと考えられる。
【００３９】
　（Ｃ）構成単位を構成するために用いられる共役ジエン化合物の具体例としては、１，
３－ブタジエン、２－メチル－１，３－ブタジエン、２，３－ジメチル－１，３－ブタジ
エン、２－クロロ－１，３－ブタジエン、置換直鎖共役ペンタジエン類、置換および側鎖
共役ヘキサジエン類等が挙げられる。これらの中でも、１，３－ブタジエンが特に好まし
い。なお、これら（Ｃ）構成単位は、一種単独でまたは二種以上を組み合わせて用いるこ
とができる。
【００４０】
　（Ｃ）構成単位の含有割合は、全構成単位を１００質量部とした場合に６０質量部以下
であることが好ましく、２５～５５質量部であることがより好ましく、３５～５０質量部
であることが特に好ましい。（Ｃ）構成単位の含有割合が前記範囲にあると、結着性のさ
らなる向上が可能となる。
【００４１】
　１．１．４．（Ｄ）芳香族ビニル化合物に由来する構成単位
　本実施の形態に係る電極用バインダー組成物に含まれる重合体粒子は、（Ｄ）芳香族ビ
ニル化合物に由来する構成単位（以下、「（Ｄ）構成単位」ともいう）をさらに含有する
ものであることが好ましい。
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【００４２】
　（Ｄ）構成単位を構成するために用いられる芳香族ビニル化合物の具体例としては、ス
チレン、α－メチルスチレン、ｐ－メチルスチレン、ビニルトルエン、クロロスチレン、
ジビニルベンゼン等が挙げられる。これらの中でも、スチレンが特に好ましい。なお、こ
れら（Ｄ）構成単位は、一種単独でまたは二種以上を組み合わせて用いることができる。
【００４３】
　（Ｄ）構成単位の含有割合は、全構成単位を１００質量部とした場合に６０質量部以下
であることが好ましく、１０～５５質量部であることがより好ましく、２０～５０質量部
であることが特に好ましい。（Ｄ）構成単位の含有割合が前記範囲にあると、重合体粒子
が活物質として用いられるグラファイトに対して適度な結着性を有する。また、得られる
電極層は、柔軟性や集電体に対する結着性が良好なものとなる。
【００４４】
　１．１．５．（Ｅ）（メタ）アクリレート化合物に由来する構成単位
　本実施の形態に係る電極用バインダー組成物に含まれる重合体粒子は、（Ｅ）（メタ）
アクリレート化合物に由来する構成単位（以下、「（Ｅ）構成単位」ともいう）をさらに
含有するものであることが好ましい。なお、本明細書において「～（メタ）アクリレート
」というときは、「～アクリレート」と「～メタクリレート」のいずれをも意味する。
【００４５】
　（Ａ）構成単位を含有し、かつ（Ｅ）構成単位を含有しない重合体粒子を含む電極用バ
インダー組成物を用いた場合、該重合体粒子の電解液に対する膨潤度が大きくなり電極抵
抗が低下する反面、活物質同士および活物質層と集電体との界面の結着性が低下して、電
極構造を十分に保持できず充放電特性が劣化する場合がある。しかしながら、（Ａ）構成
単位と（Ｅ）構成単位とを含有する重合体粒子を含む電極用バインダー組成物を用いるこ
とで、それらの相乗効果により該重合体粒子の電解液に対する膨潤度が大きくなり電極抵
抗が低下すると共に、活物質を十分に保持することが可能となる。
【００４６】
　（Ｅ）構成単位を構成するために用いられる（メタ）アクリレート化合物としては、下
記一般式（１）で示される化合物であることが好ましい。
【００４７】
【化２】

【００４８】
　上記一般式（１）中、Ｒ１は水素原子または一価の炭化水素基であるが、一価の炭化水
素基であることが好ましく、炭素数が１～６の置換もしくは非置換のアルキル基であるこ
とがより好ましく、メチル基であることが特に好ましい。また、Ｒ２は二価の炭化水素基
であるが、炭素数が１～６の置換もしくは非置換のアルキレン基であることが好ましい。
（Ｅ）構成単位を構成するために用いられる上記一般式（１）で示される化合物の具体例
としては、２－ヒドロキシエチルメタクリレート、２－ヒドロキシプロピルメタクリレー
ト、３－ヒドロキシプロピルメタクリレート、４－ヒドロキシブチルメタクリレート、５
－ヒドロキシペンチルメタクリレート、６－ヒドロキシヘキシルメタクリレート等が挙げ
られる。これらの中でも、２－ヒドロキシエチルメタクリレートが好ましい。なお、これ
ら（Ｅ）構成単位は、一種単独でまたは二種以上を組み合わせて用いることができる。
【００４９】
　また、本実施の形態に係る電極用バインダー組成物に含まれる重合体粒子は、上記一般
式（１）で示される化合物以外の（Ｅ）（メタ）アクリレート化合物に由来する構成単位
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を含有してもよい。このような（メタ）アクリレート化合物の具体例としては、メチル（
メタ）アクリレート、エチル（メタ）アクリレート、ｎ－プロピル（メタ）アクリレート
、イソプロピル（メタ）アクリレート、ｎ－ブチル（メタ）アクリレート、イソブチル（
メタ）アクリレート、ｎ－アミル（メタ）アクリレート、ｉ－アミル（メタ）アクリレー
ト、ヘキシル（メタ）アクリレート、２－ヘキシル（メタ）アクリレート、オクチル（メ
タ）アクリレート、イソノニル（メタ）アクリレート、デシル（メタ）アクリレート等が
挙げられる。これらの中でも、メチル（メタ）アクリレート、ｎ－ブチル（メタ）アクリ
レート、イソブチル（メタ）アクリレートが好ましく、メチル（メタ）アクリレートがよ
り好ましい。なお、これら（Ｅ）構成単位は、一種単独でまたは二種以上を組み合わせて
用いることができる。
【００５０】
　（Ｅ）構成単位の含有割合は、全構成単位を１００質量部とした場合に４０質量部以下
であることが好ましく、５～３５質量部であることがより好ましく、１０～３０質量部で
あることが特に好ましい。特に（Ｅ）構成単位が上記一般式（１）で示される化合物であ
る場合には、２０質量部以下であることが好ましく、１～１０質量部であることがより好
ましく、２～５質量部であることが特に好ましい。（Ｅ）構成単位の含有割合が前記範囲
にあると、得られる重合体粒子は電解液との親和性が適度なものとなり、電池中で電極用
バインダー組成物が電気抵抗成分となることによる内部抵抗の上昇を抑制すると共に、電
解液を過大に吸収することによる結着性の低下を防ぐことができる。
【００５１】
　１．１．６．その他の共重合単量体に由来する構成単位
　本実施の形態に係る電極用バインダー組成物に含まれる重合体粒子は、上記構成単位以
外に、これらと共重合可能な単量体化合物（以下、単に「その他の共重合単量体」ともい
う）に由来する構成単位を含有することができる。
【００５２】
　その他の共重合単量体の具体例としては、（メタ）アクリルアミド、Ｎ－メチロールア
クリルアミド等のエチレン性不飽和カルボン酸のアルキルアミド；酢酸ビニル、プロピオ
ン酸ビニル等のカルボン酸ビニルエステル；エチレン性不飽和ジカルボン酸の酸無水物；
モノアルキルエステル；モノアミド類；アミノエチルアクリルアミド、ジメチルアミノメ
チルメタクリルアミド、メチルアミノプロピルメタクリルアミド等のエチレン性不飽和カ
ルボン酸のアミノアルキルアミド等が挙げられる。なお、これら共重合単量体は、一種単
独でまたは二種以上を組み合わせて用いることができ、また架橋性の共重合単量体を併用
することもできる。
【００５３】
　１．１．７．重合体粒子の数平均粒子径
　重合体粒子の数平均粒子径は、５０～４００ｎｍの範囲にあり、７０～３５０ｎｍの範
囲にあることが好ましい。重合体粒子の数平均粒子径が前記範囲にあると、電極を形成す
る際の乾燥工程において、結着性が向上する傾向がある。また、得られる電極は、活物質
・重合体粒子・集電体の各相互間に十分な数の有効接着点が形成される傾向があるため好
ましい。なお、重合体粒子の数平均粒子径は、動的光散乱法を測定原理とする粒度分布測
定装置を使用することにより求めることができる。
【００５４】
　このような粒度分布測定装置としては、たとえば、コールターＬＳ２３０、ＬＳ１００
、ＬＳ１３　３２０（以上、Ｂｅｃｋｍａｎ　Ｃｏｕｌｔｅｒ．Ｉｎｃ製）や、ＡＬＶ５
０００（ＡＬＶ社製）、ＦＰＡＲ－１０００（大塚電子（株）製）などを挙げることがで
きる。これらの粒度分布測定装置は、重合体粒子の一次粒子だけを評価対象とするもので
はなく、一次粒子が凝集して形成された二次粒子をも評価対象とすることができる。従っ
て、これらの粒度分布測定装置によって測定された粒度分布は、電極用スラリー中に含ま
れる重合体粒子の分散状態の指標とすることができる。なお、重合体粒子の数平均粒子径
は、電極用スラリーを遠心分離して活物質粒子を沈降させた後、その上澄み液を上記の粒
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度分布測定装置によって測定する方法によっても測定することができる。
【００５５】
　１．１．８．重合体粒子のガラス転移温度（Ｔｇ）
　重合体粒子のガラス転移温度（Ｔｇ）は、ＪＩＳ　Ｋ７１２１に準拠する示差走査熱量
測定（ＤＳＣ）によって測定した場合、－５０～２５℃であることが好ましく、－３０～
５℃であることがより好ましい。ガラス転移温度が前記範囲にある場合、重合体粒子は活
物質層に対してより良好な柔軟性と粘着性とを付与することができ、従って結着性をより
向上させることができることとなるため好ましい。
【００５６】
　１．２．重合体粒子の作製方法
　本実施の形態に係る電極用バインダー組成物に含まれる重合体粒子の合成方法について
は特に限定されないが、二段階の乳化重合工程により容易に作製することができる。
【００５７】
　１．２．１．１段目の重合工程
　１段目の乳化重合工程に用いられる（Ｉ）単量体成分には、例えば、α，β－不飽和ニ
トリル化合物、共役ジエン化合物、芳香族ビニル化合物、（メタ）アクリレート化合物、
およびその他の共重合単量体等の非カルボン酸系単量体と、不飽和カルボン酸等のカルボ
ン酸系単量体と、が含有される。（Ｉ）単量体成分に含まれる非カルボン酸系単量体の含
有割合は、非カルボン酸系単量体とカルボン酸系単量体の合計１００質量％中、８０～９
２質量％であることが好ましく、８２～９２質量％であることがより好ましい。非カルボ
ン酸系単量体の含有割合が８０～９２質量％であると、電極用スラリー調製時、重合体粒
子の分散安定性に優れ、凝集物が生じにくい。また、経時的なスラリー粘度の上昇も抑え
ることができる。
【００５８】
　（Ｉ）単量体成分において、前記非カルボン酸系単量体中の（メタ）アクリレート化合
物の含有割合は１４～３０質量％であることが好ましい。（メタ）アクリレート化合物の
含有割合が前記範囲にあると、電極用スラリー調製時、重合体粒子の分散安定性に優れ、
凝集物が生じにくい。また、得られる重合体粒子は電解液との親和性が適度なものとなり
、電解液を過大に吸収することによる結着性の低下を防ぐことができる。
【００５９】
　（Ｉ）単量体成分において、非カルボン酸系単量体中の共役ジエン化合物の含有割合は
１０～６０質量％であることが好ましく、芳香族ビニル化合物の割合は２０～５０質量％
であることが好ましい。また、カルボン酸系単量体中のイタコン酸の割合は、５０～８５
質量％であることが好ましい。
【００６０】
　１．２．２．２段目の重合工程
　２段目の乳化重合工程に用いられる（ＩＩ）単量体成分には、例えば、α，β－不飽和
ニトリル化合物、共役ジエン化合物、芳香族ビニル化合物、（メタ）アクリレート化合物
、およびその他の共重合単量体等の非カルボン酸系単量体と、不飽和カルボン酸等のカル
ボン酸系単量体と、が含有される。（ＩＩ）単量体成分に含まれる非カルボン酸系単量体
の含有割合は、非カルボン酸系単量体とカルボン酸系単量体の合計１００質量％中、９４
～９９質量％であることが好ましく、９６～９８質量％であることがより好ましい。非カ
ルボン酸系単量体の含有割合が前記範囲にあると、電極用スラリー調製時、重合体粒子の
分散安定性に優れ、凝集物が生じにくい。また、経時的なスラリー粘度の上昇も抑えるこ
とができる。
【００６１】
　（ＩＩ）単量体において、非カルボン酸系単量体中の（メタ）アクリレート化合物の含
有割合は１１．５質量％以下であることが好ましい。（メタ）アクリレート化合物の含有
割合が１１．５質量％以下であると、得られる重合体粒子は電解液との親和性が適度なも
のとなり、電解液を過大に吸収することによる結着性の低下を防ぐことができる。
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【００６２】
　また、重合体粒子構成単量体において、（Ｉ）単量体成分と（ＩＩ）単量体成分との質
量比（（Ｉ）／（ＩＩ）比）は、０．０５～０．５であることが好ましく、０．１～０．
４であることがより好ましい。（Ｉ）／（ＩＩ）比が前記範囲にあると、電極用スラリー
調製時、重合体粒子の分散安定性に優れ、凝集物が生じにくい。また、経時的なスラリー
粘度の上昇も抑えることができる。
【００６３】
　１．２．３．乳化重合
　乳化重合工程は、水性媒体中において、乳化剤、重合開始剤、および分子量調節剤の存
在下に行われる。以下、乳化重合工程で用いられる各材料について説明する。
【００６４】
　１．２．３．１．乳化剤
　乳化剤の具体例としては、高級アルコールの硫酸エステル塩、アルキルベンゼンスルホ
ン酸塩、アルキルジフェニルエーテルジスルホン酸塩、脂肪族スルホン酸塩、脂肪族カル
ボン酸塩、デヒドロアビエチン酸塩、ナフタレンスルホン酸のホルマリン縮合物、非イオ
ン性界面活性剤の硫酸エステル塩等のアニオン性界面活性剤；ポリエチレングリコールの
アルキルエステル型、アルキルフェニルエーテル型、アルキルエーテル型等のノニオン性
界面活性剤；パーフルオロブチルスルホン酸塩、パーフルオロアルキル基含有リン酸エス
テル、パーフルオロアルキル基含有カルボン酸塩、パーフルオロアルキルエチレンオキシ
ド付加物等のフッ素系界面活性剤が挙げられる。なお、乳化重合工程では、これらの乳化
剤を一種単独でまたは二種以上組み合わせて使用することができる。
【００６５】
　１．２．３．２．重合開始剤
　重合開始剤の具体例としては、過硫酸リチウム、過硫酸カリウム、過硫酸ナトリウム、
過硫酸アンモニウム等の水溶性重合開始剤；クメンハイドロパーオキサイド、過酸化ベン
ゾイル、ｔ－ブチルハイドロパーオキサイド、アセチルパーオキサイド、ジイソプロピル
ベンゼンハイドロパーオキサイド、１，１，３，３－テトラメチルブチルハイドロパーオ
キサイド等の油溶性重合開始剤が挙げられる。これらの中でも、過硫酸カリウム、過硫酸
ナトリウム、クメンハイドロパーオキサイド、ｔ－ブチルハイドロパーオキサイドが好ま
しい。なお、乳化重合工程では、これらの重合開始剤を一種単独でまたは二種以上組み合
わせて使用することができる。重合開始剤の使用量は特に制限されず、単量体組成、重合
反応系のｐＨ、他の添加剤等の組み合わせを考慮して適宜調整される。
【００６６】
　１．２．３．３．分子量調節剤
　分子量調節剤の具体例としては、ｎ－ヘキシルメルカプタン、ｎ－オクチルメルカプタ
ン、ｔ－オクチルメルカプタン、ｎ－ドデシルメルカプタン、ｔ－ドデシルメルカプタン
、ｎ－ステアリルメルカプタン等のアルキルメルカプタン；ジメチルキサントゲンジサル
ファイド、ジイソプロピルキサントゲンジサルファイド等のキサントゲン化合物；ターピ
ノレン、テトラメチルチウラムジスルフィド、テトラエチルチウラムジスルフィド、テト
ラメチルチウラムモノスルフィド等のチウラム系化合物；２，６－ジ－ｔ－ブチル－４－
メチルフェノール、スチレン化フェノール等のフェノール系化合物；アリルアルコール等
のアリル化合物；ジクロロメタン、ジブロモメタン、四臭化炭素等のハロゲン化炭化水素
化合物；α－ベンジルオキシスチレン、α－ベンジルオキシアクリロニトリル、α－ベン
ジルオキシアクリルアミド等のビニルエーテル；トリフェニルエタン、ペンタフェニルエ
タン、アクロレイン、メタアクロレイン、チオグリコール酸、チオリンゴ酸、２－エチル
ヘキシルチオグリコレート、α－メチルスチレンダイマー等が挙げられる。なお、乳化重
合工程では、これらの分子量調節剤を一種単独でまたは二種以上組み合わせて使用するこ
とができる。
【００６７】
　１．２．４．乳化重合の条件
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　１段目の乳化重合工程は、重合温度が４０～８０℃、重合時間が２～４時間の条件で行
うことが好ましい。１段目の乳化重合工程においては、重合転化率が５０％以上であるこ
とが好ましく、６０％以上であることがより好ましい。また、２段目の乳化重合工程は、
重合温度が４０～８０℃、重合時間が２～６時間の条件で行うことが好ましい。
【００６８】
　乳化重合終了後は中和剤を添加することにより分散液のｐＨが５～１０程度となるよう
に中和処理することが好ましい。使用する中和剤としては、特に限定されるものではない
が、通常水酸化ナトリウム、水酸化カリウム等の金属水酸化物やアンモニアが挙げられる
。分散液のｐＨを５～１０の範囲に設定することで分散液の配合安定性が良好となるが、
好ましくは６～９、より好ましくは６～８、さらに好ましくは７～８．５である。乳化重
合工程における全固形分濃度は５０質量％以下とすると分散安定性良く反応を進行させる
ことができるが、好ましくは４５質量％以下、より好ましくは４０質量％以下である。ま
た、中和処理を行った後に濃縮することにより粒子の安定性をさらに良好にさせながら高
固形分化させることができる。
【００６９】
　１．３．その他の添加剤
　本実施の形態に係る電極用バインダー組成物には、必要に応じて水溶性増粘剤等の各種
添加剤を添加してもよい。添加剤の具体例としては、カルボキシメチルセルロース、メチ
ルセルロース、ヒドロキシメチルセルロース、エチルセルロース、ポリビニルアルコール
、ポリアクリル酸（塩）、酸化スターチ、リン酸化スターチ、カゼイン等の水溶性増粘剤
；ヘキサメタリン酸ソーダ、トリポリリン酸ソーダ、ピロリン酸ソーダ、ポリアクリル酸
ソーダ等の分散剤；ノニオン性、アニオン性界面活性剤等のラテックスの安定化剤が挙げ
られる。
【００７０】
　１．４．ゲル含有率
　本実施の形態に係る電極用バインダー組成物のゲル含有率は９０～９９％であり、好ま
しくは９２～９９％、より好ましくは９４～９９％である。ゲル含有率が前記範囲にある
と、重合体粒子が電解液に溶解し難くなり、長期に亘って過電圧の上昇による電池特性へ
の悪影響を抑制できる。ゲル含有率が前記範囲未満では、活物質を長期に亘って固定する
ための電極用バインダーとしての能力が不足するため好ましくない。また、ゲル含有量が
前記範囲を超えると、集電体への密着力が低下するため好ましくない。
【００７１】
　本実施の形態に係る電極用バインダー組成物のゲル含有率は、以下の手順により算出す
ることができる。
【００７２】
　まず、電極用バインダー組成物にメタノールを添加して凝固させ、その得られた凝固物
を真空乾燥して水分を除去する。このようにして得られた凝固物（Ｗ０（ｇ））にトルエ
ンを加えて膨潤溶解させる。その後、これを秤量済みの３００メッシュの金網で濾過し、
その濾液からトルエンを蒸発乾燥させて、その乾燥物の質量（Ｗ１（ｇ））を測定する。
ゲル含有率（％）は、上記で得られた値から下記式（２）に従い算出することができる。
　ゲル含有率（％）＝（（Ｗ０－Ｗ１）／Ｗ０）×１００　・・・（２）
【００７３】
　１．５．電解液膨潤率
　本実施の形態に係る電極用バインダー組成物の電解液膨潤率は１１０～４００％であり
、１３０～３５０％であることが好ましく、１５０～３００％であることがより好ましい
。電解液膨潤率が前記範囲にあると、重合体粒子は電解液に対して適度に膨潤することが
できる。その結果、溶媒和したリチウムイオンが容易に活物質へ到達することができ、効
果的に電極抵抗を低下させて、より良好な充放電特性を実現できる。さらに、大きな体積
変化が発生しないため結着性にも優れる。一方、電解液膨潤率が前記範囲未満の場合、結
着性は良好であるものの、リチウムイオンが活物質へ到達することを阻害され、電極抵抗
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が増大してしまうため好ましくない。電解液膨潤率が前記範囲を超えると、電極抵抗は低
下するものの、結着性が劣化してしまうため好ましくない。
【００７４】
　本実施の形態に係る電極用バインダー組成物の電解液膨潤率は、以下の手順により算出
することができる。
【００７５】
　まず、電極用バインダー組成物を所定の枠内に流し込み、常温にて乾燥させて乾燥フィ
ルムを得る。その後、乾燥フィルムを枠から取り出し、さらに８０℃×３時間で加熱乾燥
させて試験用フィルムを得る。次に、得られた試験用フィルム（Ｗ０'（ｇ））を標準電
解液に浸漬して８０℃加温を１日間行い膨潤させる。その後、試験用フィルムを標準電解
液から取り出し、フィルム表面に付着した電解液を拭き取った後に試験後の浸漬後質量（
Ｗ１'（ｇ））を測定する。電解液膨潤率（％）は、上記で得られた値から、下記式（３
）に従い算出することができる。
　電解液膨潤率（％）＝（Ｗ１'／Ｗ０'）×１００　・・・（３）
【００７６】
　なお、本明細書において「標準電解液」とは、エチレンカーボネート（ＥＣ）とジエチ
ルカーボネート（ＤＥＣ）とを体積比にして５：５に混合した混合溶媒に対して電解質と
してＬｉＰＦ６を１Ｍの濃度となるように溶解させた電解液をいう。
【００７７】
　１．６．その他の特徴
　本実施の形態に係る電極用バインダー組成物は、上述のような電極用バインダー組成物
を使用することができるが、パーティクルカウンタで測定したときの、１ｍＬ当たりにお
ける粒子径２０μｍ以上の粒子の数が０個であることが好ましい。このような電極用バイ
ンダー組成物によれば、パーティクルカウンタで測定したときの、１ｍＬ当たりにおける
粒子径２０μｍ以上の粒子の数が０個であるため、バインダー中に含まれる粒子によって
セパレータが破損する（即ち、セパレータが粒子によって貫通される）不良の発生率が極
めて小さく安全性が高い電気化学デバイスを構成する電極の材料として用いることができ
る。
【００７８】
　従来の電極用バインダー組成物は、所定の粒子径よりも大きな粒子を除去する操作を行
っていないため、所定の粒子径よりも大きな粒子が含まれていると考えられる。そうする
と、電流が流れた際に前記大きな粒子が帯電していると、前記大きな粒子がセパレータを
跨いだ電極側に引き寄せられ、セパレータを貫通してしまったり、セパレータを貫通する
亀裂を生じさせる可能性があった。このように従来の電極用バインダー組成物はセパレー
タが破損される不良（具体的には、前記大きな粒子がセパレータを貫通してしまったり、
セパレータを貫通する亀裂を生じさせてしまう不良）が発生する可能性があった。そして
、セパレータが破損すると、通電してしまうため電気化学デバイスがハードショートを起
こす可能性があり、ハードショートを起こすと電気化学デバイスが発火するなどの問題が
あった。一方、本実施の形態に係る電極用バインダー組成物によれば、セパレータを貫通
したりセパレータを貫通する亀裂を生じさせたりするような粒子（所定の粒子径よりも大
きな粒子）を含まないため、前記のような問題が無く安全性が高い電気化学デバイスの電
極を作製することができる。ここで、所定の粒子径よりも大きな粒子とは、具体的には、
正極と負極とを分けるセパレータの厚みと同程度の大きさの粒子径を有する粒子のことで
ある。なお、セパレータの厚さは、通常、１０～３０μｍである。セパレータの厚みが１
０μｍよりも薄過ぎると、破損し易く電気化学デバイスの不良の原因となるおそれがある
。
【００７９】
　本実施の形態に係る電極用バインダー組成物は、前記条件を満たす限り特に制限はない
が、前記条件に加えて、パーティクルカウンタで測定したときの、１ｍＬ当たりにおける
粒子径１５μｍ以上で２０μｍ未満の粒子の数が０～３５０００個であることが好ましく
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、０～４０００個であることがより好ましい。更に、パーティクルカウンタで測定したと
きの、１ｍＬ当たりにおける粒子径１０μｍ超で１５μｍ未満の粒子の数が０～５０００
００個であることがより好ましく、０～２０００００個であることがより好ましい。この
ように所定の粒子径の粒子が前記範囲内であると、これらの粒子によってセパレータが破
損してしまう可能性を更に低くすることができる。また、バインダーは、抵抗成分になり
易く、このバインダーが局在化すると、抵抗が増大し易いという不具合があるが、所定の
粒子径の粒子を前記範囲内とすることにより、バインダーが局在化し難くなる。従って、
前記抵抗が増大し難いという利点がある。
【００８０】
　なお、本実施の形態に係る電極用バインダー組成物においては、１ｍＬ当たりにおける
粒子の数をパーティクルカウンタで測定し、所定の粒子径ごとに分けて粒子の数を規定し
ている。
【００８１】
　本実施の形態に係る電極用バインダー組成物は、上述したように、重合性の単量体を重
合させて得られるものである。別言すれば、前記重合性の単量体に由来する構造単位を有
する重合体粒子を含むものであり、この重合体粒子によりバインダーとしての機能が発現
する。
【００８２】
　本実施の形態に係る電極用バインダー組成物においては、前記重合体粒子の（固形分換
算）濃度が２０～５６質量％であることが好ましく、２３～５５質量％であることがより
好ましく、２５～５４質量％であることが特に好ましい。前記濃度が前記範囲内であると
、重合体粒子がバインダー中で安定化する（良好に分散した状態で存在する）ため、長期
安定性に優れるバインダー組成物が得られるという利点がある。前記濃度が２０質量％未
満であると、生産性が低くなるという不具合がある。即ち、重合により得られる反応液を
そのままバインダーとして使用する場合、重合によって得られる重合体粒子の濃度を低く
する必要がある。そのため、生産性が低くなる。一方、５６質量％超であると、バインダ
ーの粘度が増加し過ぎるため、長期安定性が十分に得られないおそれがある。
【００８３】
　１．７．電極用バインダー組成物の製造方法
　本実施の形態に係る電極用バインダー組成物の製造方法は、上記のようにして重合体粒
子を合成した反応液に、必要に応じて上記の添加剤を添加した後、デプスタイプまたはプ
リーツタイプのフィルタでろ過して、パーティクルカウンタで測定したときの、１ｍＬ当
たりにおける粒子径２０μｍ以上の粒子の数が０個であるろ液を得ることを特徴とするも
のである。本実施の形態に係る電極用バインダー組成物の製造方法によれば、バインダー
中に含まれる粒子によってセパレータが破損する（即ち、セパレータが粒子によって貫通
される）不良の発生率が極めて小さく安全性が高い電気化学デバイスを構成する電極が作
製可能な電極用バインダー組成物が得られる。
【００８４】
　ここで、本明細書においてデプスタイプのフィルタとは、深層ろ過または体積ろ過タイ
プのフィルタとも称される高精度ろ過フィルタである。このようなデプスタイプのフィル
タは、多数の孔が形成されたろ過膜を積層させた積層構造をなすものや、繊維束を巻き上
げたものなどがある。デプスタイプのフィルタとしては、具体的には、プロファイルＩＩ
、ネクシスＮＸＡ、ネクシスＮＸＴ、ポリファインＸＬＤ、ウルチプリーツプロファイル
等（全て、日本ポール社製）、デプスカートリッジフィルタ、ワインドカートリッジフィ
ルタ等（全て、アドバンテック社製）、ＣＰフィルタ、ＢＭフィルタ等（全て、チッソ社
製）、スロープピュア、ダイア、マイクロシリア等（全て、ロキテクノ社製）等が挙げら
れる。
【００８５】
　デプスタイプのフィルタとしては、定格ろ過精度が１．０～２０μｍであるものを用い
ることが好ましく、定格ろ過精度が５．０～１０μｍであるものを用いることがより好ま
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しい。定格ろ過精度が前記範囲のものを用いることにより、パーティクルカウンタで測定
したときの、１ｍＬ当たりにおける粒子径２０μｍ以上の粒子の数が０個であるろ液を効
率良く得ることができる。また、フィルタに捕捉される粗大粒子の数が最小限になるため
、フィルタの使用可能期間が延びる。
【００８６】
　また、プリーツタイプのフィルタとは、不織布、ろ紙、金属メッシュなどからなる精密
ろ過膜シートをひだ折り加工した後、筒状に成形するとともに前記シートのひだの合わせ
目を液密にシールし、かつ、筒の両端を液密にシールして得られる筒状の高精度ろ過フィ
ルタのことである。
【００８７】
　プリーツタイプのフィルタとしては、定格ろ過精度が１．０～２０μｍであるものを用
いることが好ましく、定格ろ過精度が５．０～１０μｍであるものを用いることがより好
ましい。定格ろ過精度が前記範囲のものを用いることにより、パーティクルカウンタで測
定したときの、１ｍＬ当たりにおける粒子径２０μｍ以上の粒子の数が０個であるろ液を
効率良く得ることができる。また、フィルタに捕捉される粗大粒子の数が最小限になるた
め、フィルタの使用可能期間が延びる。
【００８８】
　プリーツタイプのフィルタとしては、具体的には、ＨＤＣＩＩ、ポリファインＩＩ等（
全て、日本ポール社製）、ＰＰプリーツカートリッジフィルタ（アドバンテック社製）、
ポーラスファイン（チッソ社製）、サートンポア、ミクロピュア等（全て、ロキテクノ社
製）等を挙げることができる。
【００８９】
　ろ過する際の条件（フィルタ前後の圧力差（差圧）、液温など）は、パーティクルカウ
ンタで測定したときの、１ｍＬ当たりにおける粒子径２０μｍ以上の粒子の数が０個であ
るろ液を得ることができる限り特に制限はないが、例えば、差圧は、使用するフィルタの
最大耐差圧を超えない範囲で適宜設定すればよいが、具体的には０．２～０．４ＭＰａＧ
であることが好ましい。また、液温は１０～５０℃であることが好ましい。
【００９０】
　ろ過工程は、例えば、図１に示すようなろ過装置１００を用いて行うことができる。ろ
過装置１００は、異物除去前の電極用バインダー組成物を貯蔵し供給する供給タンク１と
、異物除去前の電極用バインダー組成物を一定の流量で流すための定量ポンプ２と、カー
トリッジフィルタ（図示せず）及びこのカートリッジフィルタを収納（装着）したハウジ
ングを有するろ過器４と、定量ポンプ２とろ過器４の途中に位置する脈動防止器３と、脈
動防止器３とろ過器４との間に配置された第一圧力計７ａと、ろ過器４の下流に配置され
た第二圧力計７ｂと、を備えている。そして、ろ過装置１００は、ろ過器４から供給タン
ク１にバインダーを戻す戻り導管６と、ろ過器４によりろ過された電極用バインダー組成
物を排出する排出導管５と、を備えている。
【００９１】
　ろ過装置１００において、前記重合工程で得られた反応液は、供給タンク１から定量ポ
ンプ２により昇圧された脈動防止器３に供給される。定量ポンプ２による脈動がある場合
は、脈動防止器３によって脈動が低減される。脈動防止器３から排出された反応液は、ろ
過器４に供給され、異物が除去された後、排出導管５を通って回収される。この回収され
た回収液が電極用バインダー組成物である。ここで、本明細書において「異物」とは、粒
子径が２０μｍ以上の粒子のことである。
【００９２】
　排出導管５を通って回収された液体の異物の除去が十分でない場合には、回収液を電極
用バインダー組成物とすることなく、戻り導管６を通して供給タンク１に戻し、再びろ過
器４にてろ過することもできる。また、定量ポンプ２による脈動が生じない場合には、脈
動防止器３を配置しなくてもよい。更に、反応液の粘度が高い場合には、供給タンク、導
管、またはこれらの両方を加温することにより、反応液の粘度を低下させることができる
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。即ち、供給タンク、導管、またはこれらの両方を加温可能な加温手段を更に備えていて
もよい。このようにして、反応液の粘度が高い場合に生産性を向上させることができる。
【００９３】
　なお、ろ過装置１００は、第一圧力計７ａと第二圧力計７ｂとを備えているが、圧力計
を備えないろ過装置を用いてもよい。但し、第一圧力計７ａと第二圧力計７ｂとを備える
ことにより、ろ過器が正常に機能するようにろ過器に生じる差圧を管理することができる
。また、供給タンク１に代えて、運搬用のコンテナから直接、異物除去前の電極用バイン
ダー組成物を供給してもよい。そして、ろ過装置１００は、１つのろ過器４を用いた例で
あるが、複数のろ過器を用いることもできる。複数のろ過器を用いる場合、複数のろ過器
を直列に連結してもよいし、並列に配置してもよい。
【００９４】
　１．８．電極用バインダー組成物の保管方法
　本実施の形態に係る電極用バインダーの保管方法（以下、単に「保管方法」ともいう）
では、上述の方法で作製され、１ｍＬ当たりにおける粒子径２０μｍ以上の粒子の数が０
個である電極用バインダー組成物に好適に用いることができる。特に、電極用バインダー
組成物に含有される重合体粒子が、凝集しやすい傾向のあるフッ素系重合体を含有する場
合に本願の方法は効果を発揮する。
【００９５】
　本実施の形態に係る保管方法は、かかる電極用バインダー組成物を２～３０℃の温度で
保管することが必須であり、好ましくは１０～２５℃である。前記範囲を超える場合、長
期間の保存の間に容器の壁面の気液界面において重合体粒子が凝集し、異物が発生する傾
向にあり、安定に保管することができない。前記範囲未満では、液中で重合体粒子が凝集
し、ゲル状物や異物が発生する傾向にあり、安定に保管することができない。
【００９６】
　本実施の形態に係る保管方法は、上記の電極用バインダー組成物を充填して保存する容
器において、該容器の内容積に対する電極用バインダー組成物の占める容積を除いた空隙
部の容積の比率（％）（以下、「空隙率」ともいう）が１～２０％であることが必須であ
り、好ましくは３～１５％であり、より好ましくは５～１０％である。空隙率が前記範囲
を超えると、保管温度が変化した場合に水分の揮発が大きくなり、その結果気液界面にて
重合体粒子の凝集が発生し、異物が発生するため、安定に保管することができない。空隙
率が前記範囲未満では、温度の変化により電極用バインダー組成物が体積変化を起こした
場合、容器の変形や容器の破裂が発生するため、安定に保管することができない。
【００９７】
　本実施の形態に係る保管方法は、該空隙部雰囲気の酸素濃度が１％以下であることが好
ましい。該空隙部雰囲気の酸素濃度が前記の範囲であると、長期間の保存の間にバインダ
ー成分が酸化、変質することなく、重合体粒子の凝集を抑制することができ、異物の発生
を効果的に抑制することができる。
【００９８】
　本実施の形態に係る保管方法では、上記の電極用バインダー組成物を保管する容器から
の金属イオンの溶出濃度が５０ｐｐｍ以下であることが好ましい。金属イオンが組成物中
に溶出すると、組成物中に分散している重合体粒子表面のゼータ電位バランスが崩れるた
め、凝集が発生しやすくなる。このようにして凝集した粒子は活物質層を形成する際に致
命的な導電バスを形成する可能性が高いため好ましくない。
【００９９】
　なお、このような金属溶出の少ない容器は、ガラス製、樹脂製の材質により構成されて
いるものが好ましい。たとえば、特開昭５９－０３５０４３号方法等により製造されたク
リーンな容器を好ましく使用することができる。
【０１００】
　本実施の形態に係る保管方法によれば、保存期間が６月でも、好ましくは１２月でも、
さらに好ましくは１８月でも、保管中に電極用バインダー組成物の品質がほとんど変化し
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ない。また、ゲル状物を生ずることもない。このため、製造直後の電極用バインダー組成
物を用いて活物質層を形成するのと同じ条件で、同様の活物質層を形成することができる
。また、電極用バインダー組成物の生産性を向上できる効果は、保存期間が６月、１２月
、１８月と長くなるほど大きくなる。
【０１０１】
　２．電極用スラリー
　本実施の形態に係る電極用スラリーは、活物質と、上記の電極用バインダー組成物と、
を含有するものである。本実施の形態に係る電極用スラリーによれば、上記の電極用バイ
ンダー組成物を含有するものであるため、良好な結着性を有し、充放電特性に優れた電極
を作製することができる。また、前記バインダー中に含まれる粒子によってセパレータが
破損する（即ち、セパレータが粒子によって貫通される）不良の発生率が極めて小さく安
全性が高い電極を作製することができる。
【０１０２】
　２．１．活物質
　活物質は、特に限定されるものではない。リチウムイオン二次電池電極に用いる場合に
は、負極活物質としてカーボンを用いることができる。カーボンの具体例としては、フェ
ノール樹脂、ポリアクリロニトリル、セルロース等の有機高分子化合物を焼成することに
より得られる炭素材料；コークスやピッチを焼成することにより得られる炭素材料；人造
グラファイト；天然グラファイト等が挙げられる。正極活物質としては、例えば、リン酸
鉄リチウム、コバルト酸リチウム、マンガン酸リチウム、ニッケル酸リチウム、三元系ニ
ッケルコバルトマンガン酸リチウム、リチウムニッケルコバルトアルミニウム複合酸化物
等が挙げられる。また、電気二重層キャパシタ電極に用いる場合には、活性炭、活性炭繊
維、シリカ、アルミナ等を用いることができる。また、リチウムイオンキャパシタ電極に
用いる場合には、黒鉛、難黒鉛化炭素、ハードカーボン、コークスなとの炭素材料や、ポ
リアセン系有機半導体（ＰＡＳ）等を用いることができる。
【０１０３】
　２．２．添加剤
　本実施の形態に係る電極用スラリーには、増粘剤、ヘキサメタリン酸ナトリウム、トリ
ポリリン酸ナトリウム、ポリアクリル酸ナトリウム等の分散剤、ラテックスの安定化剤と
してのノニオン性またはアニオン性界面活性剤、消泡剤等の添加剤を添加することができ
る。
【０１０４】
　２．３．電極用スラリーの調製
　本実施の形態に係る電極用スラリーには、活物質１００質量部に対して、前述の電極用
バインダー組成物が、固形分換算で０．１～１０質量部含有されていることが好ましく、
０．５～５質量部含有されていることがより好ましい。電極用バインダー組成物の含有量
が前記範囲にあると、電極用バインダー組成物が電解液に溶解し難くなり、過電圧の上昇
による電池特性への悪影響を抑制できる。
【０１０５】
　本実施の形態に係る電極用スラリーの調製において、電極用バインダー組成物と、活物
質と、必要に応じて用いられる添加剤とを混合するには、攪拌機、脱泡機、ビーズミル、
高圧ホモジナイザー等を利用することができる。また、電極用スラリーの調製は、減圧下
で行うことが好ましい。これにより、得られる活物質層内に気泡が生じることを防止する
ことができる。
【０１０６】
　３．電極
　本実施の形態に係る電極は、集電体と、前記集電体の表面上に前述の電極用スラリーが
塗布および乾燥されて形成された活物質層と、を備えるものである。なお、本実施の形態
に係る電極は、集電体の一方の面に活物質層が形成されていてもよく、集電体の両方の面
に活物質層が形成されていてもよい。本実施の形態に係る電極によれば、上記の電極用ス
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ラリーを集電体の表面に塗布・乾燥して得られる活物質層を備えるものであるため、結着
性が良好となり、充放電特性にも優れたものとなる。また、前記バインダー中に含まれる
粒子によってセパレータが破損する（即ち、セパレータが粒子によって貫通される）不良
の発生率が極めて小さく安全性が高い電極となる。
【０１０７】
　３．１．集電体
　集電体の具体例としては、金属箔、エッチング金属箔、エキスパンドメタル等が挙げら
れる。集電体を構成する材料の具体例としては、アルミニウム、銅、ニッケル、タンタル
、ステンレス、チタン等の金属材料が挙げられ、目的とする蓄電デバイスの種類に応じて
適宜選択して用いることができる。集電体の厚みは、リチウムイオン二次電池用の電極を
構成する場合には、５～３０μｍであることが好ましく、８～２５μｍであることがより
好ましい。また、電気二重層キャパシタ用の電極を構成する場合には、集電体の厚みは５
～１００μｍであることが好ましく、１０～７０μｍであることがより好ましく、１５～
３０μｍであることが特に好ましい。
【０１０８】
　３．２．活物質層の作製
　電極用スラリーを塗布する手段の具体例としては、ドクターブレード法、リバースロー
ル法、コンマバー法、グラビヤ法、エアーナイフ法等が挙げられる。また、電極用スラリ
ーの塗布膜の乾燥処理の条件としては、処理温度が２０～２５０℃であることが好ましく
、５０～１５０℃であることがより好ましい。また、処理時間は１～１２０分間であるこ
とが好ましく、５～６０分間であることがより好ましい。
【０１０９】
　プレス加工する手段の具体例としては、高圧スーパープレス、ソフトカレンダー、１ト
ンプレス機等が挙げられる。プレス加工の条件は、用いる加工機に応じて適宜設定される
。このようにして形成される活物質層は、厚みが４０～１００μｍであり、密度が１．３
～２．０ｇ／ｃｍ３である。このようにして得られる電極は、リチウムイオン二次電池、
電気二重層キャパシタ、リチウムイオンキャパシタ等の蓄電デバイスの電極として好適に
用いることができる。
【０１１０】
　４．蓄電デバイス
　本実施の形態に係る電極を用いてリチウムイオン二次電池、電気二重層キャパシタ、リ
チウムイオンキャパシタ、等の蓄電デバイスを作製することができる。たとえば、リチウ
ムイオン二次電池を構成する場合には、リチウム化合物からなる電解質を溶媒中に溶解し
た電解液が用いられる。
【０１１１】
　電解質の具体例としては、ＬｉＣｌＯ４、ＬｉＢＦ４、ＬｉＩ、ＬｉＰＦ６、ＬｉＣＦ

３ＳＯ３、ＬｉＡｓＦ６、ＬｉＳｂＦ６、ＬｉＡｌＣｌ４、ＬｉＣｌ、ＬｉＢｒ、ＬｉＢ
（Ｃ２Ｈ５）４、ＬｉＣＨ３ＳＯ３、ＬｉＣ４Ｆ９ＳＯ３、Ｌｉ（ＣＦ３ＳＯ２）２Ｎ等
が挙げられる。
【０１１２】
　溶媒の具体例としては、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、ジエチルカーボネート、メチルエチルカーボネート
等のカーボネート類；γ－ブチロラクトン等のラクトン類；トリメトキシシラン、１，２
－ジメトキシエタン、ジエチルエーテル、２－エトキシエタン、テトラヒドロフラン、２
－メチルテトラヒドロフラン等のエーテル類；ジメチルスルホキシド等のスルホキシド類
；１，３－ジオキソラン、４－メチル－１，３－ジオキソラン等のオキソラン類；アセト
ニトリル、ニトロメタン等の窒素含有化合物；ギ酸メチル、酢酸メチル、酢酸ブチル、プ
ロピオン酸メチル、プロピオン酸エチル、リン酸トリエステル等のエステル類；ジグライ
ム、トリグライム、テトラグライム等のグライム類；アセトン、ジエチルケトン、メチル
エチルケトン、メチルイソブチルケトン等のケトン類；スルホラン等のスルホン類；２－
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メチル－２－オキサゾリジノン等のオキサゾリジノン類；１，３－プロパンスルトン、１
，４－ブタンスルトン、２，４－ブタンスルトン、１，８－ナフタスルトン等のスルトン
類等が挙げられる。
【０１１３】
　本実施の形態に係る電極を用いて電気二重層キャパシタを構成する場合には、上記の溶
媒中に、テトラエチルアンモニウムテトラフルオロボレート、トリエチルメチルアンモニ
ウムテトラフルオロボレート、テトラエチルアンモニウムヘキサフルオロホスフェート等
の電解質を溶解した電解液が用いられる。また、本実施の形態に係る電極を用いてリチウ
ムイオンキャパシタを構成する場合には、上記のリチウムイオン二次電池を構成する場合
と同様の電解液を用いることができる。
【０１１４】
　５．実施例
　以下、本発明を実施例に基づいて具体的に説明するが、本発明はこれらの実施例に限定
されるものではない。なお、実施例、比較例中の「部」および「％」は、特に断らない限
り質量基準である。
【０１１５】
　５．１．実施例１
　５．１．１．電極用バインダー組成物の調製
　攪拌機を備えた温度調節可能なオートクレーブ中に、水２００部、ドデシルベンゼンス
ルホン酸ナトリウム０．６部、過硫酸カリウム１．０部、重亜硫酸ナトリウム０．５部、
α－メチルスチレンダイマー０．２部、ドデシルメルカプタン０．１部、および表１に示
した１段目重合成分を一括して仕込み、７０℃に昇温し２時間重合反応させた。重合添加
率が８０％以上であることを確認した後、反応温度を７０℃に維持したまま、表１に示す
２段目重合成分を６時間かけて添加した。２段目重合成分添加開始から３時間経過した時
点で、α－メチルスチレンダイマー０．５部およびドデシルメルカプタン０．１部を添加
した。２段目重合成分添加終了後、温度を８０℃に昇温し、さらに２時間反応させた。重
合反応終了後、ラテックスのｐＨを７．５に調節し、トリポリリン酸ナトリウム５部（固
形分換算）を添加した。その後、残留モノマーを水蒸気蒸留で処理し、減圧下で固形分５
０％まで濃縮することで、電極用バインダー組成物を得た。
【０１１６】
　得られた電極用バインダー組成物について、以下の各物性値を測定した。その結果を表
１に併せて示す。
【０１１７】
（１）重合体粒子の数平均粒子径
　得られた電極用バインダー組成物に含まれる重合体粒子の数平均粒子径を、動的光散乱
法を測定原理とする測定装置により測定したところ、１５０ｎｍであった。この測定装置
には、２２ｍＷのＨｅ－Ｎｅレーザー（λ＝３２．８ｎｍ）を光源とする光散乱測定装置
（ＡＬＶ社製、商品名「ＡＬＶ５０００」）を使用した。
【０１１８】
（２）ゲル含有率
　得られた電極用バインダー組成物の水分散体２．０ｇをメタノール１００ｇ中に投入し
て凝固させ、３００メッシュの金網で濾過して水分散体凝固物を取り出した。取り出した
水分散体凝固物をメタノールで洗浄した後、６０℃で５時間真空乾燥を行って乾燥水分散
体凝固物を得た。得られた乾燥水分散体凝固物の質量（Ｗ０（ｇ））を測定し、この乾燥
水分散体凝固物を５０ｍＬのトルエンに投入し、５０℃で３時間攪拌した後、２５℃まで
冷却し３００メッシュの金網でろ過した。ろ液を１０ｍＬ採取し、１２０℃のホットプレ
ートでその質量が一定となるまで乾燥させて、その乾燥物の質量（Ｗ１（ｇ））を測定し
た。ゲル含有率（％）は、下記式（２）より算出した。
　ゲル含有率（％）＝（（Ｗ０－Ｗ１）／Ｗ０）×１００　・・・（２）
【０１１９】
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（３）電解液膨潤率
　電極用バインダー組成物に水を加えて固形分濃度３０％の分散液を調製し、８ｃｍ×１
４ｃｍの枠内に得られた分散液を固形分換算で２５ｇ流しこみ、常温にて５日間乾燥させ
て乾燥フィルムを得た。その後、乾燥フィルムを枠から取り出し、さらに８０℃×３時間
乾燥させて試験用フィルムを得た。次に、得られた試験用フィルムを２ｃｍ×２ｃｍの大
きさに複数枚切り出し、初期質量（Ｗ０'（ｇ））を測定した。その後、標準電解液が入
ったスクリュー瓶に試験用フィルムを８０℃にて２４時間浸漬した。その後、試験用フィ
ルムを標準電解液から取り出し、フィルム表面に付着した電解液を拭き取った後に試験後
の浸漬後質量（Ｗ１'（ｇ））を測定した。得られた初期質量（Ｗ０'（ｇ））および浸漬
後質量（Ｗ１'（ｇ））から、下記式（３）に従い電解液膨潤率を算出した。
　電解液膨潤率（％）＝（Ｗ１'／Ｗ０'）×１００　・・・（３）
【０１２０】
（４）ｐＨ
　得られた電極用バインダー組成物のｐＨを、ｐＨメーター（東亜ティーディーケー株式
会社製、「ＨＭ－７Ｊ」）を用いて測定したところ、７．５であった。
【０１２１】
　５．１．２．リチウムイオン二次電池負極の作製
（１）作製方法
　二軸型プラネタリーミキサー（プライミクス株式会社製、商品名「ＴＫハイビスミック
ス　２Ｐ－０３」）に増粘剤（商品名「ＣＭＣ２２００」、ダイセル化学工業株式会社製
）１部（固形分換算）、負極活物質としてグラファイト１００部（固形分換算）、水６８
部を投入し、６０ｒｐｍで１時間攪拌を行った。その後、上記で調製された電極用バイン
ダー組成物１部（固形分換算）を加え、さらに１時間攪拌しペーストを得た。得られたペ
ーストに水を投入し、固形分を５０％に調製した後、攪拌脱泡機（株式会社シンキー製、
商品名「泡とり練太郎」）を使用して、２００ｒｐｍで２分間、１８００ｒｐｍで５分間
、さらに真空下において１８００ｒｐｍで１．５分間攪拌混合することにより、電極用ス
ラリーを調製した。銅箔よりなる集電体の表面に、調製した電極用スラリーを、乾燥後の
膜厚が８０μｍとなるようにドクターブレード法によって均一に塗布し、１２０℃で２０
分間乾燥処理した。その後、活物質層の密度が１．８ｇ／ｃｍ３となるようにロールプレ
ス機によりプレス加工することにより、リチウムイオン二次電池負極を得た。
【０１２２】
（２）結着性評価（ピール強度の測定）
　作製した負極から、幅２ｃｍ×長さ１２ｃｍの試験片を切り出し、この試験片の活物質
層側の表面を、両面テープを用いてアルミ板に貼り付けた。一方、試験片の集電体の表面
に、幅１８ｍｍテープ（ニチバン株式会社製、商品名「セロテープ（登録商標）」、ＪＩ
Ｓ　Ｚ１５２２に規定）を貼り付けた。この幅１８ｍｍテープを９０°方向に５０ｍｍ／
ｍｉｎの速度で２ｃｍ剥離したときの力（ｍＮ／２ｃｍ）を６回測定し、その平均値を密
着強度（ピール強度、ｍＮ／２ｃｍ）として算出した。なお、ピール強度の値が大きいほ
ど、集電体と活物質層との密着強度が高く、集電体から電極層が剥離し難いと評価するこ
とができるが、ピール強度の値が２０ｍＮ／２ｃｍ以上である場合には良好であると判断
できる。
【０１２３】
　５．１．３．リチウムイオン二次電池正極の作製
　二軸型プラネタリーミキサー（プライミクス株式会社製、商品名「ＴＫハイビスミック
ス　２Ｐ－０３」）に電極用バインダー（株式会社クレハ製、商品名「ＫＦポリマー＃１
１２０」）４．０部（固形分換算）、導電助剤（電気化学工業株式会社製、商品名「デン
カブラック５０％プレス品」）３．０部、正極活物質として粒径５μｍのＬｉＣｏＯ２（
ハヤシ化成株式会社製）１００部（固形分換算）、Ｎ－メチルピロリドン（ＮＭＰ）３６
部を投入し、６０ｒｐｍで２時間攪拌を行った。得られたペーストにＮＭＰを投入し、固
形分を６５％に調製した後、攪拌脱泡機（株式会社シンキー製、商品名「泡とり練太郎」
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）を使用して、２００ｒｐｍで２分間、１８００ｒｐｍで５分間、さらに真空下において
１８００ｒｐｍで１．５分間攪拌混合することにより、電極用スラリーを調製した。アル
ミ箔よりなる集電体の表面に、調製した電極用スラリーを、乾燥後の膜厚が８０μｍとな
るようにドクターブレード法によって均一に塗布し、１２０℃で２０分間乾燥処理した。
その後、電極層の密度が３．０ｇ／ｃｍ３となるようにロールプレス機によりプレス加工
することにより、リチウムイオン二次電池正極を得た。
【０１２４】
　５．１．４．リチウムイオン二次電池（コイン型）の作製
（１）作製方法
　露点が－８０℃以下となるようＡｒ置換されたグローブボックス内で、２極式コインセ
ル（宝泉株式会社製、商品名「ＨＳフラットセル」）に、上記で作製した負極を直径１５
．９５ｍｍに打ち抜き成型したものを載置した。次いで、直径２４ｍｍに打ち抜いたポリ
プロピレン製多孔膜からなるセパレータ（セルガード株式会社製、商品名「セルガード＃
２４００」）を載置し、さらに、空気が入らないように電解液を５００μＬ注入した。そ
の後、上記で作製した正極を直径１６．１６ｍｍに打ち抜き成型したものを載置し、前記
２極式コインセルの外装ボディーをネジで閉めて封止することにより本願発明の二次電池
を作製した。なお、使用した電解液は、エチレンカーボネート／エチルメチルカーボネー
ト＝１／１の溶媒に、ＬｉＰＦ６を１モル／リットルの濃度で溶解した溶液である。
【０１２５】
（２）充電レートおよび放電レートの評価
　上記で作製したリチウムイオン二次電池を定電流（０．２Ｃ）にて充電を開始し、電圧
が４．２Ｖになった時点で引き続き定電圧（４．２Ｖ）にて充電を続行し、電流値が０．
０１Ｃとなった時点を充電完了（カットオフ）として０．２Ｃでの充電容量を測定した。
その後、定電流（０．２Ｃ）にて放電を開始し、電圧が２．７Ｖになった時点を放電完了
（カットオフ）とし、０．２Ｃでの放電容量を測定した。０．２Ｃでの放電容量に対する
３Ｃでの放電容量の割合（％）を計算し、放電レート特性（％）とした。
【０１２６】
　次に、同じセルを定電流（３Ｃ）にて充電を開始し、電圧が４．２Ｖになった時点で引
き続き定電圧（４．２Ｖ）にて充電を続行し、電流値が０．０１Ｃとなった時点を充電完
了（カットオフ）として３Ｃでの充電容量を測定した。その後、定電流（３Ｃ）にて放電
を開始し、電圧が２．７Ｖになった時点を放電完了（カットオフ）とし、３Ｃでの放電容
量を測定した。０．２Ｃでの充電容量に対する３Ｃでの充電容量の割合（％）を計算し、
充電レート特性（％）とした。放電レート特性および充電レート特性が８０％以上である
場合、負極表面に形成された皮膜抵抗が低く高速放電が可能なため良好と判断できる。
【０１２７】
　なお、本実施例の測定条件において「１Ｃ」とは、ある一定の電気容量を有するセルを
定電流放電して１時間で放電終了となる電流値を示す。たとえば「０．１Ｃ」とは、１０
時間かけて放電終了となる電流値のことであり、「１０Ｃ」とは０．１時間かけて放電完
了となる電流値のことをいう。
【０１２８】
（３）サイクル特性の評価
　上記で作製したリチウムイオン二次電池を、定電流（１Ｃ）にて充電を開始し、電圧が
４．２Ｖになった時点で引き続き定電圧（４．２Ｖ）にて充電を続行し、電流値が０．０
１Ｃとなった時点を充電完了（カットオフ）とした。その後、定電流（１Ｃ）にて放電を
開始し、電圧が３．０Ｖになった時点を放電完了（カットオフ）とし、１サイクル目の放
電容量を算出した。このようにして５０回充放電を繰り返し、５０サイクル目の放電容量
を算出した。このようにして測定した５０サイクル目の放電容量を、１サイクル目の放電
容量で割った値を放電容量維持率（％）とした。放電容量維持率が８０％以上である場合
、良好と判断できる。
【０１２９】
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　５．１．５．電気二重層キャパシタ電極の作製
（１）作製方法
　二軸型プラネタリーミキサー（プライミクス株式会社製、商品名「ＴＫハイビスミック
ス　２Ｐ－０３」）に、活性炭（クラレケミカル株式会社製、商品名「クラレコールＹＰ
」）１００部、導電性カーボン（電気化学工業株式会社製、商品名「デンカブラック」）
６部、増粘剤（ダイセル化学工業株式会社製、商品名「ＣＭＣ２２００」）２部、水２７
８部を投入し、６０ｒｐｍで１時間攪拌を行った。その後、上記で調製された電極用バイ
ンダー組成物を４部加え、さらに１時間攪拌を行いペーストを得た。得られたペーストに
水を投入し、固形分を２５％に調製した後、攪拌脱泡機（株式会社シンキー製、商品名「
泡とり練太郎」）を使用して、２００ｒｐｍで２分間、１８００ｒｐｍで５分間、さらに
真空下において１８００ｒｐｍで１．５分間攪拌混合することにより、電極用スラリーを
調製した。アルミ箔よりなる集電体の表面に、調製した電極用スラリーを、乾燥後の膜厚
が１５０μｍとなるようにドクターブレード法によって均一に塗布し、１２０℃で２０分
間乾燥処理することにより電気二重層キャパシタ電極を得た。
【０１３０】
（２）結着性評価（ピール強度の測定）
　電気二重層キャパシタ電極から、幅２ｃｍ×長さ１２ｃｍの試験片を切り出し、この試
験片のアルミ箔面を、両面テープを用いてアルミ板に貼り付けた。また、試験片の活物質
層側の表面に、幅１８ｍｍテープ（ニチバン株式会社製、商品名「セロテープ（登録商標
）」、ＪＩＳ　Ｚ１５２２に規定）を貼り付けた。この幅１８ｍｍテープを９０ー方向に
５０ｍｍ／ｍｉｎの速度で２ｃｍ剥離したときの力（ｍＮ／２ｃｍ）を６回測定し、その
平均値を密着強度（ピール強度、ｍＮ／２ｃｍ）として算出した。なお、ピール強度の値
が大きいほど、集電体と活物質層との密着強度が高く、集電体から活物質層が剥離し難い
と評価することができる。
【０１３１】
（３）キャパシタ特性
　グローブボックス内で２極式コインセル（宝泉社製、商品名「ＨＳフラットセル」）に
、直径１５．９５ｍｍに打ち抜いた電気二重層キャパシタ電極を載置した。次いで、直径
１８ｍｍに打ち抜いたセパレータ（日本高度紙社製、商品名「ＴＦ４５３５」）を載置し
、空気が入らないように電解液を注入した。その後、直径１６．１６ｍｍに打ち抜いた同
様の電気二重層キャパシタ電極を載置し、前記２極式コインセルの外装ボディーをネジで
閉めて封止することによりキャパシタを作製した。なお、使用した電解液は、プロピレン
カーボネートの溶媒に、（Ｃ２Ｈ５）４ＮＢＦ４が１モル／リットルの濃度で溶解した溶
液である。
【０１３２】
（３－１）キャパシタ容量
　定電流（１０ｍＡ／Ｆ）一定電圧（２．７Ｖ）方式にて８分間かけて充電し、定電流（
１０ｍＡ／Ｆ）方式にて放電したときの容量を、キャパシタ容量（Ｆ／ｃｍ２）の指標と
した。
【０１３３】
（４）内部抵抗
　放電終止電圧と充電初期電圧の差（ΔＶ）を放電電流で割った値を、Ｒｉｎｔとし、内
部抵抗の指標とした。
【０１３４】
　５．２．実施例２～６、比較例１～５
　表１に示す組成とした以外は実施例１と同様にして電極用バインダー組成物を得た。得
られた電極用バインダー組成物を使用した以外は、実施例１と同様にして前述のリチウム
イオン二次電池負極および電気二重層キャパシタ電極を作製し、それぞれの各種物性値を
測定した。測定結果を表１に併せて示す。
【０１３５】
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　５．３．実施例７
　５．３．１．電極用バインダー組成物の調製
　表２に示す組成とし、２段目重合成分添加開始から３時間経過した時点で、「α－メチ
ルスチレンダイマー１．０部およびドデシルメルカプタン０．３部」を添加した以外は、
実施例１と同様にして電極用バインダー組成物を得た。
【０１３６】
　得られた電極用バインダー組成物について、実施例１と同様にして、数平均粒子径、ゲ
ル含有率、電解液膨潤率、ｐＨを測定した。その結果を表２に併せて示す。
【０１３７】
　５．３．２．リチウムイオン二次電池負極の作製
　上記で得られた電極用バインダー組成物を用いた以外は、実施例１と同様にしてリチウ
ムイオン二次電池負極を作製し、ピール強度を測定した。その結果を表２に併せて示す。
【０１３８】
　５．３．３．正極の作製
　実施例１と同様にしてリチウムイオン二次電池正極を作製した。
【０１３９】
　５．３．４．リチウムイオン二次電池（ラミネート型）の作製
（１）作製方法
　グローブボックス内で２極式単層ラミネートセルの内側に、アルミニウムからなるフィ
ルム状の外装アルミシール上に、５０ｍｍ×２５ｍｍに切り出した前記負極を載置した。
次いで、この負極上に、５４ｍｍ×２７ｍｍに切り出したポリプロピレン製の多孔膜から
なるセパレータ（セルガード社製、商品名「セルガード＃２４００」、厚み２５μｍ）を
載置するとともに、空気が入らないように前記セル内に電解液を注入した。その後、４８
ｍｍ×２３ｍｍに切り出した前記正極を前記セパレータ上に載置した。そして、この正極
上に、上記外装アルミシールと同様の外装アルミシールを載置した。このようにして、外
装アルミシール、負極、セパレータ、正極、及び外装アルミシールからなる積層体を得た
。その後、外装アルミシールを加温シーリング装置で２つの外装アルミシールの外周縁部
を互いに接合させ封止した。そして、各層の間に空気が入らないように電解液を注入する
ことにより２極式単層ラミネートセルからなる二次電池（電気化学デバイス）を作製した
。なお、使用した電解液は、エチレンカーボネート／エチルメチルカーボネート＝１／１
の溶媒に、ＬｉＰＦ６が１モル／リットルの濃度で溶解した溶液である。これらの操作は
、グローブボックス内で行った。
【０１４０】
（２）充電レートおよび放電レートの評価
　実施例１と同様にして、充電レートおよび放電レートの評価を行った。その結果を表２
に併せて示す。
【０１４１】
（３）サイクル特性の評価
　実施例１と同様にして、サイクル特性の評価を行った。その結果を表２に併せて示す。
【０１４２】
（４）サイクル特性評価前の内部直流抵抗値（ＤＣ－ＩＲ）の評価
　２５℃に設定した恒温槽に、上記にて作製したリチウムイオン二次電池を配置し、定電
流（０．２Ｃ）にて５０％ＤＯＤ（３．８Ｖ）まで充電した。その後、定電流（０．５Ｃ
）にて１０秒間充電を行った際の電圧変化を読み取り、１分間休止した後、さらに定電流
（０．５Ｃ）にて１０秒間放電を行った際の電圧変化を読み取った。電流値を０．５Ｃか
ら１．０Ｃ、２．０Ｃ、３．０Ｃ、５．０Ｃに変更した以外は同様の方法で充放電時の電
圧を読み取った。印加した電流値（Ａ）を横軸、電圧値（Ｖ）を縦軸としたグラフを作成
し、充放電各時において、プロット点を結んだ直線の勾配値を算出した。その勾配値をそ
れぞれ充電時および放電時の内部直流抵抗値（ＤＣ－ＩＲ）とした。なお、測定条件にお
いて、「ＤＯＤ」とは、充電容量に対する放電容量の割合を示す。たとえば、「５０％Ｄ
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ＯＤまで充電する」とは、全容量を１００％とした場合、５０％の容量だけ充電すること
を示す。
【０１４３】
（５）６０℃サイクル特性の評価
　前記「（４）内部直流抵抗値（ＤＣ－ＩＲ）の評価」の評価後、６０℃に設定した恒温
槽に同じリチウムイオン二次電池を配置し、定電流（２．０Ｃ）にて充電を開始し、電圧
が４．２Ｖになった時点で引き続き定電圧（４．２Ｖ）にて充電を続行し、電流値が０．
０１Ｃとなった時点を充電完了（カットオフ）とした。その後、定電流（２．０Ｃ）にて
放電を開始し、電圧が３．０Ｖになった時点を放電完了（カットオフ）とし、１サイクル
目の放電容量を算出した。このようにして１００回充放電を繰り返し、１００サイクル目
の放電容量を算出した。このようにして測定した１００サイクル目の放電容量を、１サイ
クル目の放電容量で割った値を１００サイクル放電維持率（％）とした。１００サイクル
目の放電容量維持率が４０％以上である場合、良好と判断できる。
【０１４４】
（６）抵抗変化率の評価
　前記「（５）６０℃サイクル特性の評価」の評価後に、「（４）サイクル特性評価前の
内部直流抵抗値（ＤＣ－ＩＲ）の評価」に記載と同様な手法でサイクル特性評価後の放電
時の内部直流抵抗値（ＤＣ－ＩＲ）を測定した。サイクル特性評価前の内部直流抵抗値（
ＤＣ－ＩＲ）に対する、本項で測定したサイクル特性評価後の内部直流抵抗値の割合を抵
抗変化率と定義し、この数値が低いものほど、抵抗劣化が小さいと判断することができる
。なお、抵抗変化率が１０以下である場合、良好と判断できる。
【０１４５】
　５．４．実施例８～２２、比較例６～８
　表２または表３に示す組成とした以外は実施例７と同様にして電極用バインダー組成物
を得た。得られた電極用バインダー組成物を使用した以外は、実施例７と同様にして前述
のリチウムイオン二次電池負極を作製し、各種物性値を測定した。測定結果を表２または
表３に併せて示す。
【０１４６】
　５．５．比較例９
　攪拌機を備えた温度調節可能なオートクレーブ中に、水２００部、ドデシルベンゼンス
ルホン酸ナトリウム０．６部、過硫酸カリウム１．０部、重亜硫酸ナトリウム０．５部、
α－メチルスチレンダイマー０．２部、ドデシルメルカプタン０．６部、および表３に示
した１段目重合成分を一括して仕込み、７０℃に昇温し２時間重合反応させた。重合添加
率が８０％以上であることを確認した後、反応温度を７０℃に維持したまま、表３に示す
２段目重合成分を６時間かけて添加した。２段目重合成分添加開始から３時間経過した時
点で、α－メチルスチレンダイマー１．０部およびドデシルメルカプタン０．９部を添加
した。２段目重合成分添加終了後、温度を８０℃に昇温し、さらに２時間反応させた。重
合反応終了後、ラテックスのｐＨを７．５に調節し、トリポリリン酸ナトリウム５部（固
形分換算）を添加した。その後、残留モノマーを水蒸気蒸留で処理し、減圧下で固形分５
０％まで濃縮することで、電極用バインダー組成物を得た。
【０１４７】
　上記の電極用バインダー組成物を用いたこと以外は、実施例７と同様にして前述のリチ
ウムイオン二次電池負極を作製し、各種物性値を測定した。測定結果を表３に併せて示す
。
【０１４８】
　５．６．比較例１０
　攪拌機を備えた温度調節可能なオートクレーブ中に、水２００部、ドデシルベンゼンス
ルホン酸ナトリウム０．６部、過硫酸カリウム１．０部、重亜硫酸ナトリウム０．５部、
ドデシルメルカプタン０．２部、および表３に示した１段目重合成分を一括して仕込み、
７０℃に昇温し２時間重合反応させた。重合添加率が８０％以上であることを確認した後
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、反応温度を７０℃に維持したまま、表３に示す２段目重合成分を６時間かけて添加した
。２段目重合成分添加開始から３時間経過した時点で、ドデシルメルカプタン０．３部を
添加した。２段目重合成分添加終了後、温度を８０℃に昇温し、さらに２時間反応させた
。重合反応終了後、ラテックスのｐＨを７．５に調節し、トリポリリン酸ナトリウム５部
（固形分換算）を添加した。その後、残留モノマーを水蒸気蒸留で処理し、減圧下で固形
分５０％まで濃縮することで、電極用バインダー組成物を得た。
【０１４９】
　上記の電極用バインダー組成物を用いたこと以外は、実施例７と同様にして前述のリチ
ウムイオン二次電池負極を作製し、各種物性値を測定した。測定結果を表３に併せて示す
。
【０１５０】
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【表１】

【０１５１】
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【表２】

【０１５２】
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【表３】

【０１５３】
　表１～表３に示すように、本発明に係る電極用バインダー組成物は、比較例１～１０の
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電極用バインダー組成物と比較して、リチウムイオン二次電池での集電体と活物質層との
結着性、充放電レート特性およびサイクル特性、ならびに電気二重層キャパシタでの集電
体と電極層との結着性および内部抵抗の諸特性において優れているという結果であった。
【０１５４】
　５．７．実験例１
　前記実施例１で調製した電極用バインダー組成物について、ろ過工程の有無による性能
の差異について下記のようにして評価した。
【０１５５】
　まず、実施例１で作製した電極用バインダー組成物について、図１に示すろ過装置１０
０を用いてろ過を行った（ろ過工程）。図１に示すろ過装置１００は、異物除去前の電極
用バインダー組成物を貯蔵し供給する供給タンク１と、異物除去前の電極用バインダー組
成物を一定の流量で流すための定量ポンプ２と、カートリッジフィルタ（図示せず）及び
このカートリッジフィルタを収納（装着）したハウジングを有するろ過器４と、定量ポン
プ２とろ過器４の途中に位置する脈動防止器３と、脈動防止器３とろ過器４との間に配置
された第一圧力計７ａと、ろ過器４の下流に配置された第二圧力計７ｂと、を備えている
。そして、ろ過装置１００は、ろ過器４から供給タンク１にバインダーを戻す戻り導管６
と、ろ過器４によりろ過された電極用バインダーを排出する排出導管５と、を備えている
。
【０１５６】
　本実験例において、ろ過器４は、ハウジング内にデプスタイプのカートリッジフィルタ
「プロファイルＩＩ」（日本ポール社製、定格ろ過精度１０μｍ、長さ１インチ）を１本
装着したものである。定量ポンプ２は、エア駆動式のダイヤフラムポンプを用い、ろ過器
前後の差圧が０．３４ＭＰａＧとなるようにした。なお、図１に示すろ過装置１００によ
るろ過後の電極用バインダー組成物における数平均粒子径はろ過前と比較して変化は確認
されなかった。ここで、数平均粒子径は、オートサンプラー付き濃厚系粒径アナライザー
「ＦＰＡＲ１０００」（大塚電子株式会社製）により測定した値である。
【０１５７】
　なお、異物除去（ろ過工程）前後の粒子において数平均粒子径に変化がなければ、異物
除去後の電極用バインダー組成物はバインダーとしての諸特性に変化は無い（即ち、電極
用バインダー組成物として従来のバインダーと同等の機能を維持している）と評価するこ
とができる。
【０１５８】
　ろ過前の電極用バインダー組成物及びろ過工程を経て得られた電極用バインダー組成物
のそれぞれについて、１ｍＬ当たりにおける粒子の数を下記のようにして測定した。また
、それらを用いてそれぞれリチウムイオン二次電池を作製し、下記のようにして良品率を
算出した。評価結果を表４に示す。
【０１５９】
（１）１ｍＬ当たりにおける粒子数の測定
　パーティクルカウンタには、Ｐａｒｔｉｃｌｅ　Ｓｉｚｉｎｇ　Ｓｙｓｔｅｍｓ製の個
数カウント式粒度分布測定器「Ａｃｃｕｓｉｚｅｒ　７８０ＡＰＳ」を使用した。具体的
には、測定される粗大粒子の数が「４０００個／ｍＬ（０．５６μｍ）」（即ち、「粒子
径が０．５６μｍよりも大きな粒子が、１ｍＬ中に４０００個以下」）となるまで超純水
でブランク測定を繰り返した。その後、超純水で１００倍に希釈したバインダー（サンプ
ル）１００ｍＬを用意し、このサンプルを前記粒度分布測定器にセットした。セット後、
前記粒度分布測定器により最適濃度になるように自動でサンプルの希釈が行われる。その
後、前記粒度分布測定器により前記サンプルの１ｍＬ当りにおける粒子の数が２回測定さ
れ、平均値が算出される。この平均値を１００倍して、バインダー１ｍＬ当りにおける粒
子の数とした。
【０１６０】
（２）ハードショートの有無
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　実施例１と同様にして１００個の二次電池を作製し、作製した二次電池について、６０
℃保存試験を行った。具体的には、定電流（０．２Ｃ）－定電圧（４．２Ｖ）方式にて２
．５時間かけて充電し、定電流（０．２Ｃ）方式にて放電し、再度、定電流（０．２Ｃ）
－定電圧（４．２Ｖ）方式にて２．５時間かけて充電した１００個の二次電池を６０℃に
設定した恒温槽に３０日間放置した。そして、３０日間放置後の各二次電池の開回路電圧
（ＯＣＶ）を測定して評価を行った。評価においては、ＯＣＶの低下傾向をハードショー
ト発生の指標とした。具体的には、著しい電圧降下が発生しなければ（ＯＣＶの低下が確
認できなければ）、ハードショートが無いと判断し、急激な電圧降下（瞬間的に電圧が降
下すること）が発生した場合にはハードショートが有りと判断した。
【０１６１】
（３）良品率（％）
　上記「ハードショートの有無」の評価から二次電池の良品率（％）を算出した。具体的
には、式：二次電池の良品率（％）＝［｛（ハードショートの有無の試験を実施した二次
電池の個数）－（ハードショートが発生した二次電池の個数）｝／（ハードショートの有
無の試験を実施した二次電池の個数）］×１００により算出した。良品率（％）が９８％
以上であれば良好と判断できるが、９９％以上であれば生産性が向上するためより良好と
判断できる。
【０１６２】
【表４】

【０１６３】
　表４に示すように、ろ過装置１００によるろ過後の電極用バインダー組成物は、パーテ
ィクルカウンタで測定したときの、１ｍＬ当たりにおける粒子径２０μｍ以上の粒子の数
、粒子径１５μｍ以上で２０μｍ未満の粒子の数、及び粒子径１０μｍ超で１５μｍ未満
の粒子の数は全て０個であった。ろ過工程を経ることにより、前記粒子数が大幅に低減さ
れた。これにより、二次電池の良品率が９９．９％となり、生産性が大幅に向上すること
が判った。
【０１６４】
　５．８．実験例２
　前記実施例１で得られた電極用バインダー組成物について、ろ過装置を用いてろ過を行
った。本実験例で使用したろ過装置は、図１に示すろ過装置１００のデプスタイプのカー
トリッジフィルタ「プロファイルＩＩ」（日本ポール社製、定格ろ過精度１０μｍ、長さ
１インチ）１本に代えて、デプスタイプのカートリッジフィルタ「プロファイルＩＩ」（
日本ポール社製、定格ろ過精度２０μｍ、長さ１インチ）１本を装着したものを用いた。
なお、ろ過器前後の差圧は０．２５ＭＰａＧとした。なお、ろ過後の電極用バインダー組
成物における数平均粒子径はろ過前と比較して変化は確認されなかった。ろ過前の電極用
バインダー組成物及びろ過工程を経て得られた電極用バインダー組成物のそれぞれについ
て、前記各種評価を行った。評価結果を表５に示す。
【０１６５】
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【０１６６】
　表５に示すように、ろ過装置１００によるろ過後の電極用バインダー組成物は、パーテ
ィクルカウンタで測定したときの、１ｍＬ当たりにおける粒子径２０μｍ以上の粒子の数
、粒子径１５μｍ以上で２０μｍ未満の粒子の数、及び粒子径１０μｍ超で１５μｍ未満
の粒子の数が大幅に低減された。これにより、二次電池の良品率が９９．９％となり、生
産性が大幅に向上することが判った。
【０１６７】
　５．９．実験例３
　前記実施例１で得られた電極用バインダー組成物について、実験例１と同様にして図１
に示すろ過装置１００でろ過を行った。なお、本実験例においては、ろ過前後の差圧を０
．３８ＭＰａＧとし、ろ過装置１００によるろ過開始から５分後のろ液をサンプリングし
た。ろ過前の電極用バインダー組成物及びろ過工程を経て得られた電極用バインダー組成
物のそれぞれについて、前記各種評価を行った。評価結果を表６に示す。なお、ろ過後の
電極用バインダー組成物における数平均粒子径は濾過前と比較して変化は確認されなかっ
た。
【０１６８】
　５．１０．実験例４
　ろ過開始から１０分後のろ液をサンプリングしたこと以外は、前記実験例３と同様にし
てろ液（ろ過装置によるろ過後の電極用バインダー組成物）をサンプリングした。得られ
たろ液について前記各種評価を行った。評価結果を表６に示す。なお、ろ過後の電極用バ
インダーにおける数平均粒子径は濾過前と比較して変化は確認されなかった。
【０１６９】
　５．１１．実験例５
　ろ過開始から１５分後のろ液をサンプリングしたこと以外は、前記実験例３と同様にし
てろ液（ろ過装置によるろ過後の電極用バインダー組成物）をサンプリングした。得られ
たろ液について前記各種評価を行った。評価結果を表６に示す。なお、ろ過後の電極用バ
インダーにおける数平均粒子径は濾過前と比較して変化は確認されなかった。
【０１７０】
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【表６】

【０１７１】
　表４～表６から明らかなように、ろ過工程を経て得られた電極用バインダー組成物によ
れば、ろ過前の電極用バインダー組成物に比べて、セパレータが破損するような不良の発
生率が極めて小さく安全性が高い電気化学デバイスの電極を構成するための材料として用
いることが可能であることが確認できた。
【０１７２】
　５．１２．実験例７（電極用バインダー組成物の保管試験）
　前記実施例１～３で作製された電極用バインダー組成物のいずれか１種を保存容器に入
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れ、容器の内容積との比率（空隙率）、保管温度、容器内に残留する気体中の酸素濃度を
表７に記載の条件とし、静置して６ヶ月保管した。６ヶ月保管後の後の電極用バインダー
組成物の異物発生有無、容器態様を目視にて判断した結果を表７に示す。なお、酸素濃度
は電極用バインダー組成物を保管容器へ移し替えた後、容器内へ高純度窒素を吹き付けて
置換することにより調整した。
【０１７３】
　表７において、「クリーンボトル」はアイセロ化学株式会社より市販されている２０リ
ットルの角缶型のクリーンボトルを使用した。「洗浄ポリ容器」は、市販されている２０
リットルの角缶型のポリプロピレン容器の内部をクリーンルーム中で洗浄したものを使用
した。「金属缶」は、市販の金属製の一斗缶を使用した。また、異物発生有無は、目視に
て凝集物のある場合を不良として×、凝集物のない場合を良好として○と示した。容器態
様は、目視にて容器外観に変化ない場合を良好と判断して○、容器外観に変化があるもの
を×と示した。ハードショートの有無、良品率は前述の方法にて評価した。
【０１７４】
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【表７】

【０１７５】
　表７の結果によれば、本発明に係る電極用バインダー組成物の保管方法は有効であるこ
とが明らかになった。
【０１７６】
　本発明は、上述した実施形態に限定されるものではなく、種々の変形が可能である。例
えば、本発明は、実施形態で説明した構成と実質的に同一の構成（例えば、機能、方法お
よび結果が同一の構成、あるいは目的および効果が同一の構成）を含む。また、本発明は
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、実施形態で説明した構成の本質的でない部分を置き換えた構成を含む。また、本発明は
、実施形態で説明した構成と同一の作用効果を奏する構成または同一の目的を達成するこ
とができる構成を含む。また、本発明は、実施形態で説明した構成に公知技術を付加した
構成を含む。
【産業上の利用可能性】
【０１７７】
　本発明に係る電極用バインダー組成物は、例えば電子機器の駆動用電源として用いられ
る電気化学デバイスを構成する電極の材料として好適である。本発明に係る電気化学デバ
イス電極用スラリーは、例えば電子機器の駆動用電源として用いられる電気化学デバイス
を構成する電極の材料として好適である。本発明に係る電気化学デバイス電極は、例えば
電子機器の駆動用電源として用いられる電気化学デバイスを構成する電極として好適であ
る。本発明に係る電極用バインダーの製造方法は、例えば電子機器の駆動用電源として用
いられる電気化学デバイスを構成する電極の材料の電極用バインダーを製造する方法であ
る。
【符号の説明】
【０１７８】
１…供給タンク、２…定量ポンプ、３…脈動防止器、４…ろ過器、５…排出導管、６…戻
り導管、７ａ…第一圧力計、７ｂ…第二圧力計、１００…ろ過装置

【図１】
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