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まえがき＝温間等方圧加圧（Warm Isostatic Pressing，
以下，WIPという）は，高温に加熱した液体を圧力媒体
とし，高温と高圧力を同時に被処理物へ加える技術であ
る。WIP技術は積層セラミックコンデンサの圧着をは
じめ，さまざまな用途に利用されており，当社はこれま
で生産用のWIP装置を販売してきた。
　最近では，全固体リチウムイオン電池（以下，全固体
電池という）の製造プロセスとして，WIP技術が適用で
きる可能性がある。全固体電池はすべて固体材料で構成
されるため，電極活物質と固体電解質間の空隙を無く
し，密着性を向上させるために加圧処理がなされること
が一般的である。この加圧処理において，加圧と同時に
加熱することは固体電解質の流動性を高め，良好な界面
形成に有効であると報告されており1）， WIP技術は全固
体電池の加圧方法として適していると考えられる。
　いっぽう，全固体電池は製造プロセスも含めて開発途
上であり，最適な処理圧力，処理温度は明確になってい
ないのが現状である。そこで，当社ではWIP技術が全
固体電池の製造プロセスに採用されることを目指し，

WIP処理圧力，処理温度が全固体電池の構造や特性に
与える影響に関する研究を進めるとともに，WIP装置の
処理温度の高温化および圧力容器内の温度バラツキ低減
に向けた開発を行っている。

1．全固体電池製造プロセスにおける加圧技術
の課題および当社の開発目的

　全固体電池は，その充放電容量，エネルギー密度向上
のため，電極活物質と固体電解質間の空隙を無くし，密
着性を向上させることが重要である。その空隙を無くす
ため，ロールプレスや単動式プレスのような一軸方向に
よる加圧方法が一般的に用いられている。しかし，電極
活物質層や固体電解質層の表面には微小な凹凸があるた
め，均一に加圧できず，電極活物質層と固体電解質層と
の密着性を十分に向上させることは困難である2）。これ
に対し，WIP技術では被処理物を等方圧的に加圧できる
ため，電極活物質層および固体電解質層の密着性に優れ
た全固体電池を得ることができると考えられる。
　全固体電池は製造プロセスも含めて開発途上であり，
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最適な処理圧力，処理温度は明確になっていないもの
の，処理温度は200℃近くの高温が必要とされる可能性
がある。実際，WIP技術を用いて190℃の高温下で加圧
することにより，電解質の流動性を高め，より密着性の
高い界面が得られることが報告されている3）。
　当社では，全固体電池を安定的に大量生産できる大口
径のWIP装置を開発したいと考えており，そのために
は，後述する外部昇圧式のWIP装置において，処理温
度の高温化ならびに温度バラツキ低減に向けた課題解決
が必要である。本稿では，生産機への適用が可能な200
℃対応のWIP装置の開発成果について述べる。

2．当社WIP装置の現状および開発方針

2. 1　当社WIP装置の概要
　当社WIP装置は以下の 1）～5）により構成される。
　1）高圧力を内部で保持する圧力容器と上下蓋
　2）圧力容器内の軸力を支えるプレスフレ－ム
　3）油圧駆動の昇圧機構（増圧機またはピストン）
　4）圧力媒体の封止，解放を行う高圧弁
　5）圧力容器を加熱するジャケットと加熱機器
　1）～5）の構成機器により，圧力容器内に圧力媒体　
を満たして加熱した後，被処理物を投入し，昇圧機構で
昇圧を行うことで圧力容器内を高温高圧状態とし，被処
理物に液圧を作用させている。
2. 2　WIP装置の昇圧方式による長所と課題
　WIP装置は昇圧方式の違いにより外部昇圧式とピス
トン直圧式に分類される。WIP装置における各昇圧方
式の比較図を図 1，各昇圧方式の特徴，長所および課題
を表 1 に示す。外部昇圧式は，増圧機によって圧力媒

体を圧力容器内に送り込んで昇圧する方式であり，主に
処理圧力600 MPa以下の中大型機で採用される。これ
に対し，ピストン直圧式は，圧力容器にピストンを押し
込むことによって圧力媒体を直接圧縮する方式であり，
主に処理圧力600 MPa超の小型機で採用される。外部
昇圧式はピストン直圧式に比べると圧力容器の大口径化
には適しているものの，増圧機高圧シールの耐熱温度の
理由により，増圧機のタイプにもよるが増圧機へ供給す
る圧力媒体温度は60～80℃を上限としている。そのた
め，昇圧前に圧力容器内の圧力媒体を加熱しても，圧力
容器内に低温の圧力媒体が流入し，昇圧後の圧力容器内
で温度差が発生するという短所がある。圧力容器内で温
度差が生じると，圧力容器内の被処理物に処理温度バラ
ツキが生じてしまう。さらに，圧力容器内の処理温度を
高温化しようとしても，増圧機へ供給する圧力媒体温度
は高くできないため，昇圧中の圧力容器内において温度
差が増すという問題がある。
2. 3　当社の開発方針
　以上をふまえ，当社の開発方針としては，将来的に全
固体電池を量産化することを見据え，大口径化が比較的
容易な「外部昇圧式」のWIP装置を開発ターゲットと
した。そして，処理温度の高温化を図るとともに，圧力
容器内の処理温度バラツキを低減する技術を開発する方
針とした。

3．全固体電池用正極の高密度化試作トライに
よるWIP適用可能性の検証

　まず，WIP技術により，全固体電池用正極の高密度化
が実際に可能かどうかの検証を試みた。全固体電池で

図 1   WIP装置における各昇圧方式の比較図（（a）外部昇圧式,（b）ピストン直圧式）
Fig.1   Comparison of pressurizing system about WIP ((a) Intensifier type,  (b) Piston type)

表 1   WIP装置における各昇圧方式の特徴，メリットおよび課題
Table 1  Characteristics, advantages and challenges of each pressurizing system about WIP
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は，正極活物質が固体電解質および添加材と混合された
構 造 を 持 つ。 本 研 究 で は， 正 極 活 物 質（Active 
Material，以下，AMという）にはLiNbO3 が表面にコ
ートされたLi（Ni1/3Mn1/3Co1/3）O2（NMC），固体電解質

（Solid Electrolyte，以下，SEという）はLi6PS5Cl を用
いた。AM，SE，導電助剤（AB）を74：23：3（wt%）
となるよう混合し，バインダと溶剤を加えてスラリー化
した後，Al集電箔に塗工・乾燥させて電極とした。最後
に，大気との接触を断つため，アルミラミネートフィル
ムに密封した。WIP処理にはピストン直圧式を用いた。
処理圧力は 600 MPa，処理温度は 190℃，処理時間は
1 分とした。得られた電極の 3 次元的な構造を非破壊で
評価するため，放射光X線CTを用いた。X線CT測定は，
SPring-8 BL16B2（課題番号 2021A5320, 2021B5320, 
2022A5320）で行った。入射X線エネルギーは30 keV
である。X線透過像の取得にはXSight Micron LCを用
いた。X線CTデータのボクセルサイズは 1.3μmまたは
0.65μmである。試料はAr雰囲気下のグローブボックス
内でガラスキャピラリへ密閉した。各構成要素のCT値
をもとにしきい値を決定し，得られたCT像を三つの領
域（AM／SE／空隙・導電助剤・バインダ）に分類する
ことで構造の差異を評価した。
　図 2 に，WIP未処理およびWIP処理後（室温，190℃）
の電極内のCT像と 3 値化による解析結果を示す。図 2
より，「電極活物質」（赤）内に存在する「空隙・導電助
剤・バインダ」（黒）がWIP処理により減少しているこ

とが明瞭に確認された。この結果から，処理圧力
600 MPa，処理温度190℃のWIP処理が，本研究で用い
た混合比を持つ電極において高密度化に有効であること
が分かった。

4．外部昇圧式WIP装置による高温化および温
度バラツキ低減方法の検討

4. 1　外部昇圧式WIP装置における課題と解決策
　前述のように，外部昇圧式のWIP装置では昇圧時に
低温の圧力媒体が圧力容器内に流入することにより，高
温化の阻害および温度バラツキが発生する。それを解消
するため，熱交換技術を高圧配管に適用した（以下，高
圧熱交換技術という）。高圧熱交換技術を採用した系統
図を図 3 に示す。
　本技術では，増圧機吐出後の高圧配管を加熱したオイ
ルバスに入れることにより，高圧配管内の圧力媒体を加
熱し，圧力容器に高温の圧力媒体を流入させることが可
能になるため，昇圧後に圧力容器内で高温状態を維持で
き，温度バラツキも低減できると考えている。
4. 2　高圧熱交換技術の効果確認
4. 2. 1　実験方法
　圧力容器内の圧力が600 MPa，圧力媒体温度が200℃
になる運転条件で，オイルバスの温度条件を変えて昇圧
運転を行い，高圧熱交換技術の効果を確認した。本実験
に用いた試験装置の仕様を表 2，実験条件を表 3 に示す。
オイルバス温度は60℃（case 1）と200℃（case 2）とし，

図 2   電極内のCT像（上）と 3 値化（下）による解析結果（（a）WIPなし，（b）WIP処理 （常温），（c）WIP処理 （190℃））
（NMC：緑, SE：赤, ボイド/カーボン/バインダ：黒）（b）と（c）のサンプルは600 MPaで 1 分間加圧

Fig.2   CT (upper) and the categorized (lower) images of the composite electrodes. ((a) without WIP, (b) with WIP at RT, and (c) with WIP at 190℃)
 (NMC: green, SE: red, and voids/carbon/binder: black) The samples of (b) and (c) were pressed at 600 MPa for 1minutes.

図 3   高圧熱交換の系統図
Fig.3   System diagram of high pressure heat exchange
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圧力容器内下部，中下部，中上部，上部に設置した熱電
対で，各高さ位置での昇圧運転中の温度を測定した。な
お，熱電対は圧力容器内面とは接触していない位置に設
置した。
4. 2. 2　実験結果
　本実験で得られた昇圧運転チャートを図4に示す。（a）
Case1のオイルバス60℃では，600 MPa到達時の圧力容
器内下部～上部温度が138～204℃（温度バラツキ66℃）
であるのに対し，（b）Case2のオイルバス200℃では，圧
力容器内下部～上部温度が175～204℃（温度バラツキ
29℃）となり，温度バラツキとしては37℃改善した。
4. 2. 3　考察
　（a）Case1のオイルバス60℃，（b）Case2のオイルバス
200℃いずれの条件においても，圧力容器内上部，中上
部温度は600 MPa到達時，195～205℃以内で推移してい
る。いっぽう，（a）Case1のオイルバス60℃では，圧力
容器内下部～中下部の温度低下が顕著となった。このこ
とから，圧力容器内上部，中上部は昇圧中に流入する圧
力媒体温度の影響は受けず，圧縮熱で温度上昇している
と考えられる。それに対し，圧力容器内下部～中下部は
昇圧時に流入する圧力媒体温度の影響を受けやすいと考
えられる。（b）Case2のオイルバス200℃では，圧力容器
内下部で175℃となったが，この要因としては，オイル
バス通過後の配管～下蓋での放熱により，圧力容器内に
流入する圧力媒体温度が低下したことが考えられる。ま
た，（b）Case2のオイルバス200℃の容器内下部の温度チ
ャートを見ると，350 MPa付近から温度上昇しなくなっ
ている。このことから，350 MPa以上の高圧域では，圧
縮熱による温度上昇よりも圧力容器内に流入する圧力媒
体温度による温度低下の影響が大きくなったと考えられ
る。

　圧力容器内下部も含む均熱化には課題が残ったが，オ
イルバスのかくはんによる熱交換効率の向上や，圧力容
器内の圧力媒体の流路を形成し，圧力容器内に流入する
圧力媒体を上部に分散させるような改良を行い，今後さ
らなる改善を図る必要がある。

むすび＝本稿では，当社WIP装置の開発方針および開
発成果について述べた。残された課題として，圧力容器
内下部も含む均熱化が挙げられる。今後は，圧力容器内
の均熱化構造の設計を進めつつ，大型のWIP装置を試
作して高圧熱交換技術の効果を検証し，上市・拡販につ
なげていく。
　全固体電池の製造プロセスとしてWIP装置を適用す
るにはWIP装置の大型化による生産能力向上が必須で
ある。WIP装置の大型化に向けた装置開発を着実に進
めていくとともに，全固体電池の製造プロセスにWIP
装置が採用されるよう自動車・電池メーカのお客様のテ
スト処理対応，ニーズ調査を引き続き行っていく所存で
ある。
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表 2   高圧熱交換技術を採用したWIP装置の仕様
Table 2  Specifications of WIP equipment with high pressure 

heat exchange

表 3   高圧熱交換技術効果確認の実験条件
Table 3  Experimental conditions of high pressure heat exchange

図 4   高圧熱交換実験の運転チャート
 （（a）オイルバス60℃, （b）オイルバス200℃）

Fig.4   Operation chart of high pressure heat exchange test 
((a) Oil bath 60℃, (b) Oil bath 200℃)


