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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　正極板と負極板が矩形状のセパレータシートを介して積層され、前記正極板または前記
負極板の外周部から正極リード端子または負極リード端子が導出された積層型電気化学デ
バイスであって、前記セパレータシートにおける外周部の、前記正極リード端子または前
記負極リード端子が導出される一辺の前記正極リード端子または前記負極リード端子に対
応する位置と、前記一辺に対向する他辺の対角となる位置とで、前記セパレータシートと
前記正極板および／または前記負極板が、接続されたことを特徴とする積層型電気化学デ
バイス。
【請求項２】
　前記セパレータシートが熱可塑性樹脂により前記正極板および／または前記負極板と接
着されたことを特徴とする請求項１記載の積層型電気化学デバイス。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、電気二重層キャパシタ、リチウム二次電池等、複数の電極板をセパレータを
介して積層した積層型電気化学デバイスに関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　電気二重層キャパシタは、電荷の蓄積に分極性電極と電解質の界面に生じる電気二重層
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を利用したコンデンサであり、この電気二重層の厚さが数ナノメートルと非常に小さく、
かつ、活性炭のような比表面積の大きな材料が分極性電極（以下活物質ともいう）に用い
られることによって、大きな容量を実現してきた。電気二重層キャパシタは、構成材料に
重金属などの有害物質を使用していないことから環境汚染の危険性がなく、さらに二次電
池のように化学反応を伴わないことから充放電サイクル寿命に優れているといった特徴が
ある。このため、電気二重層キャパシタは、二次電池の代替デバイスとして、マイコンや
メモリーなどのバックアップ電源として広く用いられるようになった。
【０００３】
　近年、電気二重層キャパシタの特徴を活かし、電気自動車などのモーター駆動用エネル
ギー源あるいはエネルギー回生システムとして、また無停電電源装置等新しい用途が検討
され、電気二重層キャパシタが期待されている。従来用途のメモリーなどのバックアップ
電源としては、電極板やセパレータを捲回した型の電気二重層キャパシタが主流として用
いられているが、自動車等の高い出力が必要な用途に用いるためには、複数の電極板を積
層した積層型電気二重層キャパシタが好適である。
【０００４】
　電極板を積層した電気二重層キャパシタを始めとする積層型電気化学デバイスにおいて
、多くの工夫が成されてきた。それらの目的は、出来るだけケース内に無駄な空間を発生
させず、正極と負極を正確にセパレータを介して積層させるというものである。
【０００５】
　例えば特許文献１に開示されているように、屏風状に電極やセパレータを折り曲げて外
装ケースに収納する技術が開示されている。また、特許文献２にはポリエチレン等樹脂系
セパレータを袋状にして、その中に電極板を収納する技術が記載されている。
【０００６】
【特許文献１】特開平３-１４５５号公報
【特許文献２】特公昭６２－３１７８６号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　しかしながら、積層型電気化学デバイスにおいて、電極やセパレータを屏風状にするこ
とに対しては、電極の折り曲げ部分での電流の偏りを避けるために、活物質の存在しない
部分と活物質が存在する部分とを交互に規則的且つ正確に正極と負極の基板上に製作しな
ければならなく、製造上、加工が非常に困難である。
【０００８】
　また、樹脂系セパレータを袋状にして、その中に電極を収納させることに対しては、電
極の周囲を熱融着接合して電極を収納する袋状セパレータとしてから積層を行うと、積層
ズレを防ぐことができるものの、ポリエチレンやポリプロピレンなどの樹脂系セパレータ
を加熱によって熱融着させるため、融着しわが生じ、しわによって電極間距離が増大する
ことで電気特性を劣化させる。さらに、周囲を熱融着接合するため容量に寄与しないスペ
ースが存在することとなり、体積あたりの容量値が低下するという問題点がある。
【０００９】
　本発明は、上記の問題を解決すべくなされたものであり、特に、電極とセパレータシー
トの接続を工夫し、特性の優れた積層型電気化学デバイスを提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　前記課題を解決するため、本発明の積層型電気化学デバイスは、正極板と負極板が矩形
状のセパレータシートを介して積層され、前記正極板または前記負極板の外周部から正極
リード端子または負極リード端子が導出された積層型電気化学デバイスであって、前記セ
パレータシートにおける外周部の、前記正極リード端子または前記負極リード端子が導出
される一辺の前記正極リード端子または前記負極リード端子に対応する位置と、前記一辺
に対向する他辺の対角となる位置とで、前記セパレータシートと前記正極板および／また
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は前記負極板が、接続されたことを特徴とする。
【００１１】
　また、前記セパレータシートが熱可塑性樹脂により前記正極板および／または前記負極
板と接着されてもよい。
【発明の効果】
【００１２】
　本発明では、セパレータシートの外周部の一部が正極板および／または負極板と接着さ
れるため、セパレータにしわを生じることなく、また、安価な材質のセパレータの使用が
可能となり、低コストで特性がよく、信頼性の高い積層型電気デバイスを提供できる。
【００１３】
　さらに、電気二重層キャパシタにおいては、安価な天然セルロースを材質とするセパレ
ータの使用が可能となり、ＥＳＲ、静電容量、自己放電特性の良好な信頼性の高い製品を
提供できる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１４】
　本発明の実施の形態を以下に図面を参照して説明する。
【００１５】
　図１は本発明の実施の形態による積層型電気二重層キャパシタを説明する図であり、図
１（ａ）は平面図、図１（ｂ）は側面図、図１（ｃ）は断面図である。図１に示すように
、積層型電気二重層キャパシタ４は、複数枚の正極板および負極板からなる電極板を有す
る電極積層体５および電解液を収納した外装フィルム３と電極積層体５に接続されて外装
フィルム３の外部に突出した正極リード板２及び負極リード板１とを有する。外装フィル
ム３は、例えば内面に熱可塑性樹脂を配する金属箔との複合フィルムなどからなるシート
を袋状にしたのもので形成され、その中に電極積層体５及び電解液を収容した後、真空雰
囲気中で封止される。電極積層体５は正極板と負極板をセパレータシートを介して交互に
積層されて形成される。
【００１６】
　図２は本発明の正極板を示す平面図である。正極板８は正極リード端子６と正極リード
端子と対角に位置する突起部が引き出された集電体の矩形状の集電体部分上に形成された
活物質７の塗布部と活物質が形成されない正極リード端子６と正極リード端子と対角に位
置する突起部とから構成され、正極リード端子６の引き出し部、および正極リード端子と
対角に位置する突起部にはセパレータシートと接着するための接着用材料、例えば熱可塑
性樹脂９が形成される。
【００１７】
　図３は本発明の負極板を示す平面図である。負極板１１は負極リード端子１２と負極リ
ード端子と対角に位置する突起部が引き出された集電体の矩形状の集電体部分上に形成さ
れた活物質１０と活物質が形成されない負極リード端子１２と負極リード端子と対角に位
置する突起部とから構成され、負極リード端子１２の引き出し部、および負極リード端子
と対角に位置する突起部にはセパレータシートと接着するための熱可塑性樹脂９が形成さ
れる。電気二重層キャパシタの場合は、負極板も正極板と同様の材料のものが使用できる
。正極板、負極板は、従来と同様にアルミニウム箔またはニッケル箔等からなる集電体と
炭素材料を主成分とする活物質（分極性電極）とを一体化させたものを用いることができ
る。炭素材料としては、木材、鋸屑、椰子殻、パルプ廃液などの植物系物質、石炭、石油
重質油、またはそれらを熱分解して得られる石炭系及び石油系ピッチ、石油コークス、カ
ーボンエアロゲル、タールピッチなどの化石燃料系物質、フェノール樹脂、ポリ塩化ビニ
ル樹脂、ポリ塩化ビニリデンなどの合成高分子系物質など各種のものが用いられ、これら
原料を炭化後、ガス賦活法または薬品賦活法によって賦活した比表面積が７００～３００
０ｍ2／ｇ、特に１０００～２０００ｍ2／ｇが好ましい。導電剤としては、アセチレンブ
ラック、ケッチェンブラックのようなカーボンブラック、天然黒鉛、熱膨張黒鉛炭素繊維
が好ましく、５～３０重量％程度添加するのがより好ましい。バインダー物質としては、
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ポリテトラフルオロエチレン、ポリフッ化ビニリデン、フルオロオレフィン共重合体架橋
ポリマー、ポリビニルアルコールなどが用いられ、３～２０重量％程度のバインダを含ん
で作製するのが好ましく、特にポリテトラフルオロエチレンが耐熱性、耐薬品性、シート
強度の観点から好ましい。
【００１８】
　次に、正極板、負極板の作製方法の例を説明する。フェノール樹脂を炭化・賦活した活
性炭粉末とカーボンブラックをバインダにて混練し、次いで圧延を行いシート状物を成形
する。得られたシート状物をアルミニウム又はニッケルなどの粗面化された集電体箔に導
電性カーボンペーストを用いて接着する。さらに、加熱乾燥することで一体化を行い、こ
れを正極板または負極板とする。正極板または負極板は、活物質と集電体とを重ね合わせ
て圧延することにより、これらを互いに圧着させる方法で作製されてもよい。活物質は集
電体の片面に接着してもよいし、両面に接着しもよい。またメチルセルロースやポリフッ
化ビニリデン等のバインダを溶媒に溶解した溶液に炭素材料を分散させてスラリーとし、
スラリーを集電体の片面あるいは両面に塗工することで正極板または負極板を作製しても
よい。
【００１９】
　リチウム二次電池の場合には、電解質と電極の組み合わせを公知のものの中から適宜選
択して使用することができる。好ましくはゲル電解質と電極活物質、必要により導電剤を
バインダーで一体化させたものを用いるとよい。通常、負極には、炭素材料、リチウム金
属、リチウム合金、酸化物材料などの負極活物質を用い、正極には、リチウムイオンがイ
ンターカレート可能な酸化物、または炭素材料などの正極活物質が用いられる。
【００２０】
　正極板の製造は正極活物質と必要に応じて導電剤とバインダーを溶液に分散したスラリ
ーをアルミニウムなどの集電体に塗布して行なう。負極板の製造は負極活物質と必要に応
じて導電剤とバインダーを溶液に分散したスラリーを銅、ニッケル等の集電体に塗布して
行なう。
【００２１】
　電気二重層キャパシタの場合には、セパレータシートは、厚さが薄く、電子絶縁性及び
イオン透過性の高い材料が好ましく、特に限定されるものではないが、たとえば、ポリエ
チレンやポリプロピレンなどの不織布、またはビスコースレイヨンや天然セルロースの抄
紙等が好適に使用される。電気化学デバイスに応じて材料選定することが好ましい。例え
ばリチウム二次電池の場合には、ポリエチレン、ポリプロピレン等のポリオレフィン類の
一種、又は二種以上（二種以上の場合、２層以上のフィルムを張り合わせたものなどがあ
る）、ポリエチレンテレフタレートのようなポリエステル類、エチレン－テトラフルオロ
エチレン共重合体のような熱可塑性フッ素樹脂類、セルロース類などが採用される。
【００２２】
　正極板、負極板のそれぞれの集電体上に形成される、セパレータシートと接着するため
の接着材料は特に限定されるものではなく接着剤として用いられるエポキシ樹脂、シリコ
ーン樹脂等の熱硬化性樹脂も使用できるが、熱可塑性樹脂を使用する際には、耐溶剤性お
よび金属、樹脂との接着性の高い材料が好ましく、たとえば、ポリフロピレンやポリエチ
レン、アイオノマーなどを選定することが好ましい。
【００２３】
　図４は、本発明の実施の形態の正極板の正極リード端子と正極リード端子と対角に位置
する突起部に熱可塑性樹脂を形成しその上にセパレータシートをセットした図である。図
５は、本発明の実施の形態の負極板の負極リード端子と負極リード端子と対角に位置する
突起部に熱可塑性樹脂を形成し、その上にセパレータシートをセットした図である。図４
に示すように、熱可塑性樹脂が正極リード端子６と正極リード端子の対角に位置する突起
部に形成された正極板上に、正極板上の活物質と熱可塑性樹脂を覆う大きさのセパレータ
シート１３を載置し、ヒートプレス等により正極板とセパレータシート１３を熱可塑性樹
脂により接着部１６にて接着し、正極ユニット１４を形成する。負極ユニットについても
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図５に示すように正極ユニットの作製と同様に負極板とセパレータシート１３を負極リー
ド端子１２と負極リード端子の対角に位置する突起部に形成された熱可塑性樹脂により接
着部１６にて接着し、負極ユニット１５を形成する。
【００２４】
　図６は、本発明の実施の形態の正極ユニットと負極ユニットを重ねた状態を示す斜視図
であり、図７は本発明の実施の形態の正極ユニットと負極ユニットを積層した電極積層体
の斜視図であり、図８は本発明の正負極リード板取り付け後の電極積層体の斜視図である
。図６に示すように、正極ユニット１４上に負極ユニット１５を重ねる。その際には正極
リード端子６と負極リード端子１２はショートを防止するために重ならないようにセット
する。複数枚の正極ユニットと複数枚の負極ユニットを交互に積層して図７に示すような
電極積層体５を形成する。ここでは外側が負極ユニット１５となるように積層している。
次に、図８に示すように正極リード端子６は一括して正極リード板２と接続され、負極リ
ード端子１２は一括して負極リード板１と接続される。電極積層体５を外装フィルム３に
収納することにより図１に示すような積層型電気二重層キャパシタが得られる。なお、こ
こでは、正極板および負極板それぞれの片面にセパレータシートを接着したが、正極板或
いは負極板の一方の両面にセパレータシートを接着し、他方はセパレータシートを接着し
ないで積層することもできる。また、接着する場所は正負極リード端子と対角に位置する
突起部としたが、特に場所、接着部の大きさ、場所数には制限はなく、セパレータシート
が固定されればよい。
【００２５】
　図９は参考例による正極ユニットの平面図である。参考例の正極ユニット１１４は袋状
セパレータ１１３のほぼ中央部に正極板１０８を配置し、活物質を塗布していない正極リ
ード端子１０６が袋状セパレータ１１３から突出して周縁部の３辺を熱融着して固定して
いる。
【００２６】
　図１０は参考例による正極ユニット上に負極板をセットした状態を示す図であり、図１
０（ａ）は平面図であり、図１０（ｂ）は斜視図である。参考例の正極ユニット１１４に
負極板１１１を正極板と対向するように配置し、正極リード端子１０６と負極リード端子
１１２とはショートを防止するために重ならないようにセットする。
【００２７】
　図１１は参考例による電極積層体の斜視図であり、図１２は参考例の正負極リード板取
り付け後の電極積層体の斜視図である。参考例の場合も、図７、図８の場合と同様に正極
ユニット１１４と、負極板１１１を交互に積層して、正極リード端子１０６を一括して正
極リード板２と接続し、負極リード端子１１２を一括して負極リード板１と接続すること
により積層型電気二重層キャパシタを得ることができる。
【実施例】
【００２８】
　　以下、図面を参照して実施例について説明する。
【００２９】
（実施例１）
　比表面積１５００ｍ2／ｇのフェノール系活性炭とカーボンブラックを重量比８：１の
割合で混合し、この混合粉末にバインダとしてＮメチルピロリドンに溶解したポリフッ化
ビニリデン（混合粉末：バインダ＝９：１）を加え混練してスラリーを得た。次いでエッ
チング処理された厚さ３０μｍのアルミニウム箔にリード端子部分とリード端子と対角に
位置する突起部の突出部を除き、そのスラリーを均一に両面塗布し、その後、乾燥させる
ことで活物質の厚みが両側７０μｍずつの分極性正極板または負極板を得た。
【００３０】
　次に、図２、図３に示すように活物質を塗布していない正負極リード端子及びリード端
子と対角に位置する突起部に接着用材料の熱可塑性樹脂としてポリプロピレン樹脂を熱融
着し、正極板８、負極板１１を得た。次いで図４、図５に示すように正極板、負極板にそ
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れぞれを覆う大きさの天然セルロース材質のセパレータシート１３を載置し、正負極リー
ド端子６、１２上およびそれぞれの対角の位置にに設けられたポリプロピレン樹脂とセパ
レータシート１３をヒートプレスにより熱融着することで接着部１６にて接着固定し、正
極ユニット１４、負極ユニット１５を作製した。
【００３１】
　以上のようにして得られた正極ユニット１４及び負極ユニット１５を図７に示すように
交互に積層した。最も外側の電極板は負極板になるようにし、その負極板の外側にセパレ
ータシート１３を載置した（負極ユニット（セパレータシート／負極板）／正極ユニット
／負極ユニット／・・・・・／負極ユニット（セパレータシート／負極板）／セパレータ
シートという順番で電極板及びセパレータを積層した）。
【００３２】
　ついで、図８に示すように積層した正極ユニットの正極リード端子６と正極リード板２
を一括して超音波溶接した。同様に、負極リード端子１２と負極リード板１を一括して超
音波溶接し、正負極リード板を取り付けた電極積層体５を得た。
【００３３】
　これにより得られた電極積層体５を、図１に示すように、外装フィルム３に収納し、次
に電解液を注入した。電解液は、テトラエチルアンモニウムテトラフルオロボレートを０
．７ｍｏｌ／ｌの濃度でプロピレンカーボネートに溶解することによって調製した電解液
を使用した。電解液注入後、真空雰囲気中にて外装体を封止し、このようにして実施例１
の積層型電気二重層キャパシタを作製した。
【００３４】
（実施例２）
　セパレータシートにポリエチレンを使用以外は実施例１と同様な方法で積層型電気二重
層キャパシタ を作製した。
【００３５】
（比較例）
　活物質は、実施例１と同様ものを使用した。参考例として示した図９～図１２に示すよ
うに、正極板を２枚のポリエチレン材質からなるセパレータシートに挟み、リード端子引
き出し辺以外の周囲３辺のセパレータ同士を熱融着することで正極板を袋状セパレータ１
１３に収容し、正極ユニット１１４を作製した。以上のようにして袋状セパレータ１１３
に収納された正極ユニット１１４及び負極板１１１が得られた後、正極ユニット１１４と
負極板１１１を交互に積層した。最も外側の電極板は負極板１１１になるようにし、その
負極板の外側にセパレータシート１１３を設置した（セパレータシート／負極板／正極ユ
ニット／負極板／・・・・・／負極板／セパレータシートという順番で電極及びセパレー
タシートを積層した）。このようにして電極積層体１０５を作製した以外は実施例１と同
様の方法で積層型電気二重層キャパシタを作製した。
【００３６】
　実施例１、実施例２及び比較例の方法で作製した積層型電気二重層キャパシタについて
、ＥＳＲ、静電容量、自己放電特性の測定を行った。これらの特性の測定は、サンプル作
製後と、６０℃、２．７Ｖ、１，０００時間の負荷（電圧）を印加し室温まで冷却した後
について行なった。
【００３７】
　ここでＥＳＲは、交流１ｋＨｚの正弦波の発振器を用いて、キャパシタに交流電流１０
ｍＡを流し積層型電気二重層キャパシタ両端の電圧を測定し算出することで求めた。静電
容量は、２．７Ｖで３０分間充電した後、電流１００ｍＡで放電したときの２．０Ｖから
１．５Ｖ間の傾きより算出することで求めた。自己放電特性（ＳＤ）は、２．７Ｖで１時
間充電したのち開回路にし、２４時間後の端子間電圧を測定することで求めた。
【００３８】
　実施例１、実施例２及び比較例の方法で作製した積層型電気二重層コンデンサの、初期
特性及び電圧印加前後のＥＳＲ、静電容量（Ｃａｐ）及び自己放電特性（ＳＤ）の平均値
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を表１に示す。なお、ＥＳＲ及び静電容量（Ｃａｐ）、自己放電特性（ＳＤ）は作製した
サンプル１０個の平均値であり、静電容量は、比較例の初期の値を１としたときの相対値
で表した。
【００３９】
【表１】

【００４０】
　表１より、実施例１、実施例２と比較例のＥＳＲ及び静電容量、自己放電特性を比べる
と、初期の値は同等値である。比較例の体積を１としたとき、実施例は０．９２となり、
体積あたりの容量特性に優れたものが出来た。これは、比較例は電極の周囲でセパレータ
を熱融着するため容量に寄与しないスペースが存在するためである。
【００４１】
　電圧印加後では、実施例１のが最もＥＳＲ上昇及び静電容量減少率が少なく、自己放電
特性においても良好な値を示している。これらの要因として、天然セルロースセパレータ
の方がポリエチレンセパレータよりも高温で、乾燥でき電解液中に含まれる水分量がおさ
えられたことが挙げられる。
【００４２】
　また比較例においては、１０個のサンプルのうち２個において２４時間後の電圧が２．
０Ｖ以下になってしまうものがあった。内部を分解し解析した結果、セパレータ融着しわ
が生じており、しわによって電気特性を劣化させたと考える。実施例１、実施例２におい
ては、セパレータシートが正電極、負電極とポリプロプレン樹脂を融着し接着した際、融
着しわが生じず、６０℃－２．７Ｖ／１０００Ｈの高温負荷試験においても良好な結果が
得られたと考える。
【００４３】
　以上の結果より、セパレータシートの外周部の一部が正極板および負極板と熱可塑性樹
脂を介して熱融着により接着、固定することで、安価な天然セルロース材質セパレータの
使用も可能となり、さらに体積効率に優れ、信頼性も向上させることが出来る。
【００４４】
　また、本発明を実施することにより、積層型電気二重層キャパシタの製品において信頼
性に優れた製品作製が可能となり、ＥＳＲ、静電容量、自己放電特性において良好な結果
が得られた。今回、積層型電気二重層キャパシタについて実施例を示したが、積層型電気
二重層キャパシタに限らず、積層型電気化学デバイスに応用が可能である。
【図面の簡単な説明】
【００４５】
【図１】本発明の実施の形態による積層型電気二重層キャパシタを説明する図、図１（ａ
）は、平面図、図１（ｂ）は、側面図、図１（ｃ）は、断面図。
【図２】本発明の正極板を示す平面図。
【図３】本発明の負極板を示す平面図。
【図４】本発明の実施の形態の正極板の正極リード端子と正極リード端子と対角に位置す
る突起部に熱可塑性樹脂を形成しその上にセパレータシートをセットした図。
【図５】本発明の実施の形態の負極板の負極リード端子と負極リード端子と対角に位置す
る突起部に熱可塑性樹脂を形成しその上にセパレータシートをセットした図。
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【図６】本発明の実施の形態の正極ユニットと負極ユニットを重ねた状態を示す斜視図。
【図７】本発明の実施の形態の正極ユニットと負極ユニットを積層した電極積層体の斜視
図。
【図８】本発明の正負極リード板取り付け後の電極積層体の斜視図。
【図９】参考例による正極ユニットの平面図。
【図１０】参考例による正極ユニット上に負極板をセットした状態を示す図、図１０（ａ
）は平面図、図１０（ｂ）は斜視図である。
【図１１】参考例による電極積層体の斜視図。
【図１２】参考例の正負極リード板取り付け後の電極積層体の斜視図。
【符号の説明】
【００４６】
１　　負極リード板
２　　正極リード板
３　　外装フィルム
４　　電気二重層キャパシタ
５，１０５　　電極積層体
６，１０６　　正極リード端子
７　　活物質（正極）
８，１０８　　正極板
９　　熱可塑性樹脂
１０　 活物質（負極）
１１，１１１　　負極板
１２，１１２　 負極リード端子
１３，１１３　　セパレータシート
１１３　　袋状セパレータ
１４，１１４　　正極ユニット
１５　　負極ユニット
１６　 接着部
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