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(57)【要約】　　　（修正有）
【課題】炭化ケイ素系材料製の物品又は構成部材をろう
付することによる組立プロセスを提供する。
【解決手段】適度に耐火性の非反応性ろう付によって炭
化ケイ素系材料製の少なくとも２つの物品１，２を組立
てるプロセスであって、このプロセスでは、前記物品を
非反応性のろう付組成物６と接触させ、前記物品及び前
記ろう付組成物によって形成された組立品を、耐火性の
接合部５を形成するために前記ろう付組成物６を溶融す
るのに十分なろう付温度まで加熱し、前記非反応性のろ
う付組成物６が、５６質量％～７０重量％のケイ素及び
４４質量％～３０質量％のイットリウムから形成される
二元合金である、プロセス。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　適度に耐火性の非反応性ろう付によって炭化ケイ素系材料製の少なくとも２つの物品を
組立てるプロセスであって、このプロセスでは、前記物品を非反応性のろう付組成物と接
触させ、前記物品及び前記ろう付組成物によって形成された組立品を、適度に耐火性の接
合部を形成するために前記ろう付組成物を溶融するのに十分なろう付温度まで加熱し、前
記非反応性のろう付組成物が、５６質量％～７０重量％のケイ素及び４４質量％～３０質
量％のイットリウムを含む二元合金である、プロセス。
【請求項２】
　前記ろう付組成物が５９質量％のケイ素及び４１質量％のイットリウムを含む二元合金
である、請求項１に記載のプロセス。
【請求項３】
　ろう付前に強化剤を前記ろう付組成物に添加する、先行する請求項のいずれか１項に記
載のプロセス。
【請求項４】
　前記強化剤がＳｉＣ及びＣから選択される材料製である、請求項３に記載のプロセス。
【請求項５】
　前記強化剤が、粒子、例えば粉末；繊維：繊維性不織布；又は繊維性布の形態である、
請求項３及び４のいずれか１項に記載のプロセス。
【請求項６】
　前記強化剤の添加が、前記ろう付組成物の５質量％～４９質量％の量で行なわれる、請
求項３～５のいずれか１項に記載のプロセス。
【請求項７】
　ろう付組成物粉末を形成し、この粉末を有機バインダに懸濁させて懸濁液、スラリー又
はペーストを得て、組立てられるべき前記物品の少なくとも１つの表面に得られた前記懸
濁液、スラリー又はペーストをコーティングする、先行する請求項のいずれか１項に記載
のプロセス。
【請求項８】
　組立てられるべき前記物品の少なくとも１つの組立てられるべき表面が前記懸濁液、ス
ラリー又はペーストでコーティングされ、次いで前記物品の組立てられるべき表面を、前
記懸濁液、スラリー又はペーストがその間にインターカレートされるように接触させる、
請求項７に記載のプロセス。
【請求項９】
　組立てられるべき前記物品の組立てられるべき表面によって形成される接合部付近に前
記懸濁液、スラリー又はペーストを受容できる表面を生じるように、前記物品の間にオフ
セットを維持しながらそれらを接触させ、次いで前記懸濁液、スラリー又はペースをこの
表面に適用する、請求項７に記載のプロセス。
【請求項１０】
　前記ろう付組成物と接触させる前に、炭素、例えば炭素粉末を、前記物品の組立てられ
るべき表面の少なくとも１つに付着させる、先行する請求項のいずれか１項に記載のプロ
セス。
【請求項１１】
　前記ろう付が、前記ろう付組成物の融点より少なくとも３０℃高いろう付温度にて行な
われる、先行する請求項のいずれか１項に記載のプロセス。
【請求項１２】
　前記ろう付が、１２４５℃～１２８０℃のろう付温度にて２０～９０分間維持されてろ
う付段階を行なうことによって実施される、請求項１１に記載のプロセス。
【請求項１３】
　前記ろう付段階が１２５０℃のろう付温度にて３０分間維持されて行なわれる、請求項
１２に記載のプロセス。
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【請求項１４】
　前記ろう付段階の前に、第１段階を１１２０℃～１１５０℃の温度にて３０～１２０分
間、好ましくは６０～９０分間維持して行なう、請求項１２及び１３のいずれか１項に記
載のプロセス。
【請求項１５】
　前記炭化ケイ素系材料が、純粋なα炭化ケイ素（α－ＳｉＣ）又はβ炭化ケイ素（β－
ＳｉＣ）のような純粋な炭化ケイ素、並びに炭化ケイ素繊維及び／又は炭化ケイ素マトリ
ックスを有する複合体のようなＳｉＣ－系複合材料から選択される、先行する請求項のい
ずれか１項に記載のプロセス。
【請求項１６】
　前記炭化ケイ素系材料が、常圧焼結炭化ケイ素（ＰＬＳ－ＳｉＣ）；Ｓｉ－浸潤炭化ケ
イ素（ＳｉＳｉＣ又はＲＢＳＣ）；多孔質再結晶化炭化ケイ素　（ＲＳｉＣ）；グラファ
イトを含み、ＳｉＣ層で覆われたシリコングラファイト（Ｃ－ＳｉＣ）；例えば繊維又は
「ウィスカ」を含有するＳｉＣ／ＳｉＣ複合体；自己回復マトリックスを有するＳｉＣ／
ＳｉＣ複合体；Ｃ／ＳｉＣ複合体、例えば炭素繊維又は「ウィスカ」及びＳｉＣマトリッ
クスを含有する複合体；ＳｉＣ単結晶；別のセラミックとのＳｉＣ複合体、例えばＳｉＣ
／Ｓｉ３Ｎ４及びＳｉＣ／ＴｉＮ複合体から選択される、請求項１～１５のいずれか１項
に記載のプロセス。
【請求項１７】
　前記炭化ケイ素系材料が、少なくとも５０質量％、好ましくは少なくとも８０質量％、
より好ましくは１００質量％の炭化ケイ素含有量を有する、請求項１～１６のいずれか１
項に記載のプロセス。
【請求項１８】
　５９質量％のケイ素及び４１質量％のイットリウムを含むろう付組成物。
【請求項１９】
　炭化ケイ素系材料製の物品の非反応性で適度に耐火性のろう付用組成物であって、請求
項１及び２のいずれか１項に記載の非反応性ろう付組成物及びさらに添加強化剤を含む、
組成物。
【請求項２０】
　請求項１及び２のいずれか１項に記載のろう付組成物粉末、有機バインダ、及び任意に
添加強化剤を含む、ろう付懸濁液、スラリー又はペースト。 
【請求項２１】
　請求項１～１７のいずれか１項に記載のプロセスによって得ることのできる適度に耐火
性の接合部。
【請求項２２】
　請求項１～１７のいずれか１項に記載のプロセスによって得ることのできる、ＳｉＣ系
材料製の少なくとも２つの物品を含む組立品。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、特に炭化ケイ素で主に構成された構成部材を製造するため、非反応性ろう付
組成物を用いる非反応性ろう付によって、炭化ケイ素系材料製の物品、部品を適度に耐火
性に組立てるプロセスに関する。
　本発明はまた、ろう付組成物、並びにこのプロセスによって得られる適度に耐火性の組
立品及び接合部に関する。
【０００２】
　「炭化ケイ素系材料」という用語は、一般に、ＳｉＣ含有量が５０質量％以上、好まし
くは８０質量％以上、より好ましくは１００質量％である材料を意味し；後者の場合、材
料が炭化ケイ素で構成される又は炭化ケイ素を含むと言うことができる。
　炭化ケイ素は、焼結された又はセラミックバインダと結合した炭化ケイ素繊維又は炭化
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ケイ素粉末の形態であってもよい。
　こうした炭化ケイ素系材料は、特に、純粋なα炭化ケイ素（α－ＳｉＣ）又はβ炭化ケ
イ素（β－ＳｉＣ）のような純粋な炭化ケイ素、ケイ素浸潤炭化ケイ素基材（ＳｉＳｉＣ
）、あるいは炭化ケイ素繊維及び／又は炭化ケイ素マトリックスとの複合体のようなＳｉ
Ｃ－系複合材料であってもよい。
【０００３】
　本発明の技術分野は、「適度な温度」でのろう付分野として規定することもでき、すな
わち１３００℃以下、好ましくは１２５０℃以下の温度が使用される。
　故に本発明に関する組立品は、一般に、「適度に耐火性」であると考えられ、すなわち
こうした組立品の最大作業温度は、一般に、１０００℃まで又はさらに１１００℃までで
あり、例えば約１０００℃であることができる。
　こうした組立品は、炭化ケイ素系基材間の非常に良好な機械的強度と、その接合部の両
側での望ましい封止性との両方を必要とする複雑な形状の構成部材の製造に用いることが
できる。
【背景技術】
【０００４】
　大型のセラミック物品、特にＳｉＣ製物品を製造するのは困難であることが知られてい
る。これは、大型の炭化ケイ素主要構成部材を焼結した後の公差を十分に制御できず、こ
うした構成部材の機械加工がコストの点から許容できないためである。
　さらに、同じ理由から、炭化ケイ素のようなケイ素系化合物を用いて複雑な形状の物品
、部品を製造するのは一般に困難である。
　故に、多くの場合、大型及び／又は複雑な形状の物品又は構造体を単純な形状及び／又
は小型のセラミック要素から製造し、次いでこうした要素を組立てて最終構造体を製造す
ることが望ましい。
【０００５】
　こうした技法は特に、作業温度が、例えば１０００℃まで又はさらに１１００℃までの
炭化ケイ素製の構造構成部材を用いて熱交換器のような構造体を製造するのに必要である
。
　炭化ケイ素のようなセラミックの用途には、例えば１０００℃付近の高温が使用される
ため、こうしたセラミックを有機接着剤で結合させる組立は、この種の組立品の作業温度
が最大でも２００℃を超えることができないので、除外される。
　純粋に機械的な組立、例えばステープル留め又はネジ留めでは物品間の接触が部分的で
ランダムなものにしかならない。故に、こうして得られた組立品は漏れを止めることがで
きない。
【０００６】
　さらに、金属の供給の有無に拘わらず、エネルギービームを必要とし（ＴＩＧ、電子ビ
ーム又はレーザービーム溶接）、組立てられるべき部品の部分的な溶融を必要とする溶接
による標準的な組立技法は、セラミック基材又は物品が溶融できず、特に炭化ケイ素は溶
融する前に分解するという事実のために、セラミックの組立には使用できない。
　セラミックの耐火性の組立を行う一般的な技法は、固相拡散溶接及び焼結又は共溶接（
cosintering）組立である。
　拡散溶接による組立においては、２つの基材間の原子レベルでの相互拡散を可能にする
ために、その界面に高温にて圧力を適用する。この温度は常に、最も耐火性の低い材料の
融点未満を維持しなければならないので、こうした系には液相が存在しない。この種の組
立は、単一方向プレス機又は静水圧チャンバのいずれかにて行われる。拡散溶接は、２つ
の金属合金間での組立に特に好適であり、セラミックを構成する原子が接合部付近では非
常に拡散し難いため、セラミック材料の組立には不向きである。さらに、このプロセスは
、多孔質及び脆性基材及び材料、例えば炭化ケイ素系基材の圧縮を必要とし、こうした機
械的圧縮負荷中に大きな損傷が生じる危険性があるため、機械的な意味で避けなければな
らない。
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【０００７】
　ＳｉＣ物品の焼結又は共焼結組立も、このプロセスがＳｉＣ要素間の相互拡散の原理に
基づいているため、高圧だけなく、高温及び長期間を要する。
　言い換えれば、固相拡散溶接及び焼結組立は、次の理由のため、その実施の観点から制
約があるという欠点をもつ：
－固相拡散溶接のために、物品、部品の形状は、一軸プレスが使用される場合に単純であ
り続けなければならず、あるいはＨＩＰ（熱間静水圧プレス）が使用される場合、例えば
エンベロープの製造、漏れ止め真空密閉、熱間静水圧プレス、及びエンベロープの最終的
な機械加工を含む、複雑な工具及び複雑な調製が必要である；
－共焼結又は焼結組立の場合、同じ問題（物品の形状、実施の複雑性）が残るとともに、
さらに組立てられるべき２つの材料間に挿入される添加粉末の焼結を制御する必要もある
；
【０００８】
－これら２つの技術はまた、使用されるプロセスが固相拡散を必要とするため、高温での
長期間（１～数時間）使用が必要である。
　上記からわかるように、要約すれば、特に組立品の良好な機械的強度及び望ましい漏れ
止めを確実にするためには、液層を用いるろう付のようなプロセスだけが想定可能である
。
　ろう付は、実行容易で、最も一般的に使用される比較的安価な技法である。複雑な形状
の物品はろう付によって製造でき、ろう付操作は、組立てられるべき物品間に、又は２つ
の物品間の接合部付近に、ろう付としても知られるろう付合金又は添加合金を配置するこ
とに限られており、この合金は、組立てられるべき界面を濡らし、その界面にわたって延
びることができ、物品間の接合部を埋め、この合金を溶融させる。冷却後、ろう付を固化
し、組立品を結合させる。
【０００９】
　炭化ケイ素系材料製の物品用のろう付組成物の大半は、耐火性が十分でない、言い換え
れば、それらは適度に耐火性であると記載できる。それらは、一般に、１０００℃より低
い、さらには１０００℃より非常に低い融点を有する金属合金からなるろう付組成物であ
る。こうした融点は、１０００℃又は１１００℃付近の温度での用途に全く不十分である
。
　さらに、こうした金属性ろう付組成物の一部を形成する化学元素の大部分は、５００℃
以上では炭化ケイ素との反応性が非常に高く、脆性化合物を生じる。
　結果として、１０００℃超過で行われるろう付の場合、こうしたろう付組成物又はろう
付合金は、ろう付操作中だけでなく、固相拡散によって作用している間も炭化ケイ素系材
料を化学的に攻撃する。
【００１０】
　さらに、反応性が最も低い合金、例えばＡｇ－Ｃｕマトリックス及び低濃度のＴｉ活性
元素を有する合金ＡｇＣｕＴｉはまた、耐火性が最も低い。故に、本発明が目的とするよ
り詳細な用途、すなわち組立作業温度が一般に１０００℃までであり得る適度に耐火性の
組立品の用途のためには、主に銀又は銀－銅、銅、ニッケル、鉄又はコバルト、白金、パ
ラジウム又は金からなる全ての反応性ろう付組成物は、炭化ケイ素との反応性が高いため
、排除しなければならない。
　より耐火性であり、ケイ素が豊富なろう付合金配合物が、文献［１，２，３］に記載さ
れている。これらのろう付組成物は、ＳｉＣに対して非常に反応性が低い、さらには非反
応性の特性を示し、脆性化合物の形成が回避される。しかし、こうした非反応性又は非常
に低い反応性という基準は、ろう付された接合部の良好な機械的強度を確実にするのに十
分な条件でない。特に、それらの文献において、破断応力値は、ケイ素系ろう付組成物に
含まれる第２の要素によって非常に変動しやすい。例えば、Ｆｅ－Ｓｉ非反応性の系（４
５質量％Ｆｅ－５５質量％Ｓｉ）に関して、文献［３］では、２ＭＰａオーダーの極めて
低い引張破断応力が記載されており、一方でＣｒ－Ｓｉ系（２５質量％Ｃｒ－７５質量％
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Ｓｉ）に関しては、この同じ文献に、１２ＭＰａオーダーの高い値が記載されている。
【００１１】
　ケイ素系ろう付組成物の特性、特に機械的特性は、完全に予測不可能であり、たとえ非
常に似ていても、既に知られているＳｉ系ろう付組成物の機械的特性から、いかなる方法
によっても導き出すことはできない。
　言い換えれば、特にＳｉＣ－系物品のろう付用にケイ素系ろう付組成物を調製しようと
する場合、Ｓｉ－系ろう付組成物におけるケイ素とろう付される金属の性質及びそれらの
割合の両方について、たとえ非常に小さな変更であっても何らかの変更により、非常に大
きく、意外で予測もできない変化が組成物の特性、特にその機械的特性にもたらされ得る
ので、既知の他のＳｉ－系ろう付組成物によって示される許容可能な機械的特性に関連す
る推論に基づくことは全く不可能である。
　結論として、所与のＳｉ－Ｘ系（Ｘは金属である）の機構を予測できる可能性はなく、
Ｘの割合に応じた系の機構についてその可能性はさらに低い。
【００１２】
　文献［１，２］及び［３］のろう付組成物のろう付温度は、一般に１３００℃を超える
。これらのろう付温度は、例えばＴｉ－Ｓｉ組成物（２２～７８質量％）に関しては１３
５５℃、Ｃｒ－Ｓｉ組成物（２５～７５質量％）では１３５５℃、Ｃｏ－Ｓｉ組成物に関
しては１３５０℃～１４５０℃、及びＲｕ２Ｓｉ３組成物に関しては１７５０℃である。
　特に、この組立プロセスの有効性は、たとえろう付が真空下で行なわれても、酸化ケイ
素層がろう付組成物との濡れ性を損なうので、炭化ケイ素の表面に自発的に生じる不動態
化酸化ケイ素層を熱力学的に不安定にするためには、１３００℃を超えるろう付温度が必
要である。
【００１３】
　結果として、１３００℃を超える温度にて使用される上述のケイ素が豊富なろう付合金
は、１３００℃以上に曝された後にその特性が低下してしまう炭化ケイ素系材料製基材の
ろう付には不向きである。
　文献［３］には、一般に認めるところ、１２２０℃にてろう付できるＧｅ－Ｓｉ（１０
％～９０％）のろう付組成物が示されている。しかし、この接合部の機械的強度（３００
～４００ｐ．ｓ．ｉ．、すなわち２～２．７５ＭＰａの引張破断応力）は、非常に弱く、
このろう付とＳｉＣとの反応性が低いにも拘わらず、多くの用途に不十分である。
【００１４】
　文献［２］には、１２００℃でろう付されるＰｔ－Ｓｉ合金が提案されている。このろ
う付組成物のＰｔ含有量は非常に高く（７７重量％のＰｔ）、非常に高価なプロセスにな
る。この欠点のため、大型のろう付物品、部品の製造は極めて高額になる。
　最後に、文献［４］には、Ｓｉ含有量が５０質量％未満、好ましくは１０質量％～４５
質量％であり、次の群：Ｌｉ、Ｂｅ、Ｂ、Ｎａ、Ｍｇ、Ｐ、Ｓｃ、Ｔｉ、Ｖ、Ｃｒ、Ｍｎ
、Ｆｅ、Ｃｏ、Ｚｎ、Ｇａ、Ｇｅ、Ａｓ、Ｒｂ、Ｙ、Ｓｂ、Ｔｅ、Ｃｓ、Ｐｒ、Ｎｄ、Ｔ
ａ、Ｗ及びＴｌから選択される少なくとも２つの元素の添加を伴うろう付合金が示されて
いる。
　文献［４］の実施例には、Ｓｉ－Ｃｒ－Ｃｏ（１１質量％－３８．５質量％－５０．５
質量％）；Ｓｉ－Ｃｒ－Ｃｏ（４０質量％－２６質量％－３４質量％）；Ｓｉ－Ｆｅ－Ｃ
ｒ（１７．２質量％－１７．５質量％－６５．３質量％）；及びＳｉ－Ｆｅ－Ｃｏ（２０
質量％－２０質量％－６０質量％）の３元ろう付組成物が記載されており、そのろう付温
度は、それぞれ１２３０℃、１２３５℃、１４６０℃、及び１５００℃である。
【００１５】
　１３００℃未満のろう付温度を有するろう付組成物に関して、単に「強い」結合が得ら
れると記載されるが、接合部の良好な機械的強度が実際に得られたことを証明するための
機械的試験は示されていない。同様に、低いＳｉＣ／ろう付の反応性については、記載も
示唆もされていない。
　故に、前述した通り、炭化ケイ素系材料製の物品をろう付により組立てて、接合部の漏
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れ止めと、さらに５００℃を超える組立品の十分な機械的強度とを同時に与えるとともに
、１３００℃未満のろう付温度を使用するプロセスがなおも必要とされている。
　特に、物品、部品、又は基材について、ろう付組立操作後にそれら全ての一体性及び初
期性能品質を維持することが必須である。故に、所望の作業温度、すなわち１０００℃ま
で、又はさらには１１００℃まで到達可能であると同時に、炭化ケイ素系材料製の物品又
は基材を、こうした材料が劣化し得る温度範囲に供されることを回避する、ろう付組成物
を用いたろう付プロセスが必要とされている。
【００１６】
　言い換えると、１３００℃以下、好ましくは１２５０℃以下のろう付サイクルを用いて
、適度に耐火性のろう付接合部（１０００℃まで又はさらに１１００°まででの使用）を
得ることが可能なろう付プロセスが必要とされている。
　この理由は、こうした温度を超えた場合に、多くのケイ素系材料、特に複合体は、不可
逆的に劣化するためである。これは、例えば約８００℃にて空気中で作用している間はガ
ラスがＳｉＣ繊維を保護するような、自己回復マトリックスを有するＳｉＣ／ＳｉＣ複合
体の場合に特にあてはまる。
　換言すれば、まず第１に、耐火能を有するあらゆる炭化ケイ素系基材を約１０００℃、
又はさらに１１００℃までの作業温度で使用することを可能にし、第２に、ろう付合金の
融点が１３００℃未満又はさらに好ましくは１２５０℃未満であり、基材が劣化する温度
未満のろう付温度にてろう付可能なろう付プロセス及びろう付組成物又はろう付合金が必
要とされている。
【００１７】
　炭化ケイ素系材料製の物品を、その形状及び／又は大きさに拘わらず、適度に耐火性の
ろう付により組立を行うためのプロセスも必要とされている。
　大型及び／又は複雑な幾何学形状の炭化ケイ素系物品、特にろう付されるべき面積が大
きい物品の適度に耐火性のろう付を行うためのろう付プロセス、及び関連するろう付組成
物が特に必要とされている。
　さらに、先行技術のプロセス又は組成物には、適度に耐火性の接合部を含むＳｉＣ製の
構造構成部材を製造する基礎となり、本発明者らが示す次の基準を同時に満たすものはな
い：
【００１８】
１）ろう付組成物は、炭化ケイ素系材料製の２つの物品、部品間の強い結合を生成可能に
すべきであり、これは非反応性のろう付組成物、すなわち炭化ケイ素と化学的に適合性で
あり、それらと脆性化合物を形成しない組成物であることを意味する。しかし、非反応性
は、依然として予測不可能なものであるため、強い結合の生成を確実にするものではない
。強い結合をもたらすために、非反応性は必須ではなく、不十分な条件である。故に、文
献［３］に引用されるＦｅ－Ｓｉ系は、非反応性であるが、その機械的強度は非常に劣る
。
２）ろう付組成物は、炭化ケイ素を十分に濡らし、それらと十分付着すべきである。
３）ろう付組成物は全ての加熱装置、特に迅速な及び／又は局所的加熱装置と適合性であ
るべきである。
【００１９】
４）ろう付組成物は、良好な機械的強度を示す接合部の形成を可能にすべきである。
５）ろう付組成物は、その調製及び用途を促進するために、限られた数の構成要素から形
成されるべきである。
６）ろう付組成物は、貴重な貴金属のような高価な元素を含有すべきでない。
　最後に、プロセス及び関連するろう付は、あらゆる種類の炭化ケイ素系材料のろう付及
び組立を可能にすべきであり、いずれか特定の炭化ケイ素系セラミックに対して容易に適
応可能であるべきである。 
【先行技術文献】
【特許文献】
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【００２０】
【特許文献１】Ｇａｓｓｅ　Ａ．、Ｃｏｉｎｇ－Ｂｏｙａｔ　Ｇ．、Ｂｏｕｒｇｅｏｉｓ
　Ｇ．、「耐火性ろう付によるＳｉＣ－系材料の部品を接合させるための厚い接合部を用
いる方法及びこうして得られた耐火性の厚い接合部」、特許ＵＳ－Ａ－５　９７５　４０
７（１９９９年）。
【特許文献２】Ｇａｓｓｅ　Ａ．、「非反応性の耐火性ろう付によりＳｉＣ系材料製の部
品を組立てる方法、ろう付組成物、並びにこの方法によって得られる接合部及び組立品」
、特許出願ＵＳ－Ａ１－２００３／０　０３８　１６６。
【特許文献３】Ｈｅａｐ　Ｈ．、「非反応性の耐火性ろう付によりＳｉＣ系材料製の部品
を組立てる方法、ろう付組成物、並びにこの方法によって得られる接合部及び組立品」、
特許ＵＳ－Ａ－２００３／０　０３８　１６６（１９７４年）。
【特許文献４】Ｍｏｎｔｇｏｍｅｒｙ　Ｆ．Ｃ．、Ｓｔｒｅｃｋｅｒｔ　Ｈ．Ｈ．、「炭
化ケイ素主要部のろう付」、特許ＵＳ－Ａ－５　４４７　６８３（１９９５年）。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００２１】
　故に、本発明の目的は、炭化ケイ素系材料製の物品又は構成部材をろう付することによ
る組立プロセスを提供することであり、このプロセスでは、とりわけ上述の必要性を満た
し、さらに上述の必須用件及び基準の全てを満たし、先行技術のプロセスに関連する欠点
、欠陥及び制限を排除し、接合部の良好な漏れ止め性を達成することができると共に、５
００℃を超える組立品の望ましい機械的強度も得ることができ、１３００℃未満のろう付
温度を使用する。 
【課題を解決するための手段】
【００２２】
　この目的及びその他の目的は、本発明に従い、炭化ケイ素系材料製の少なくとも２つの
物品、部品を適度に耐火性の非反応性ろう付により組立てるプロセスによって達成される
が、ここでこの物品、部品は、非反応性ろう付組成物と接触し、物品、部品及びろう付組
成物で形成された組立品は、適度に耐火性の接合部を形成するためにろう付組成物を溶融
させるのに十分なろう付温度に加熱され、この非反応性ろう付組成物は、５６質量％～７
０質量％のケイ素及び４４質量％～３０質量％のイットリウムからなり、これらを含む２
元合金である。
　「適度に耐火性のろう付」という用語は、一般に、１１５０℃～１３００℃、好ましく
は１２００℃～１３００℃の温度にてろう付が行われることを意味する。
【００２３】
　「適度に耐火性の接合部」という用語は、一般に、この接合部が、１０００℃又はさら
に１１００℃までの範囲、一般には１０００℃又はさらに１１００℃付近の操作温度に耐
えることができることを意味する。
　特定のろう付組成物を用い、１３００℃以下の温度での適度に耐火性のろう付プロセス
である本発明のプロセスは、先行技術には全く記載されていない。
　特に、本発明に従って使用される特定のろう付組成物は、驚くべきことに、１３００℃
以下の温度における炭化ケイ素系材料製物品の適度に耐火性のろう付が可能であり、この
組成物は上記で引用した先行文献には全く記載されていない。
【００２４】
　例えば、文献［４］は、ケイ素を含むろう付組成物を形成できる２７個の金属のリスト
にイットリウムを付属的に挙げている。ケイ素は常に、５０質量％未満で存在する。この
文献に例示されるろう付組成物にはイットリウムは含まれていない。この文献には、Ｓｉ
Ｃと適合性のろう付を調製し、１３００℃以下にてＳｉＣ－系物品のろう付を確実にし、
こうした物品を有効に組立てるために、イットリウムを選択すること、さらにはその特定
の含有量を導き得るような示唆はない。
　本発明のプロセスは、上述の必要性を満たし、上述の必須用件及び基準の全てを満たす
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とともに、先行技術のプロセスのような欠点がない。
【００２５】
　特に、本発明に従うプロセスでは初めて、幾何学的形状、さらには非常に複雑な幾何学
的形状及び／又はその大きさに拘わらず、適度に耐火性の組立品、すなわち炭化ケイ素系
材料製の物品の組立品を１０００℃又はさらに１１００℃までであり得る操作温度を有す
るように調製可能になる。
　本発明のプロセスは特に、いかなる場合でも、接合部の良好な漏れ止め性、接合部のろ
う付による良好な充填、さらに室温及び高温、特に５００℃超過における組立品の優れた
機械的強度を確実にする。
　本発明のプロセスはまた、簡便で、信頼性が高く、実行が容易で全体として安価である
。
【００２６】
　言い換えれば、本発明の多くの驚くべき利点及び効果は次のように列挙できるが、これ
らに限定されるものではない：
－本発明に従って得られる組立品は、ろう付合金の組成に応じて、５００℃超過、例えば
１０００℃又はさらに１１００℃までであることもできる最大作業温度においても、炭化
ケイ素系基材間の非常に良好な機械的取り付けを確実にできる。破断は「凝集」モードで
生じる、すなわちクラックは、炭化ケイ素系基材内で生じ、ろう付された接合部では生じ
ない；
－ろう付温度は１３００℃以下であるので、本発明に従うプロセスによって、１３００℃
を超える温度に耐えることができない炭化ケイ素系物品又は基材、例えばセラミックマト
リックスを有する複合体製及び自己回復マトリックスを有するセラミック繊維製の物品又
は基材の組立が可能になる；
【００２７】
－驚くべきことに、本発明のプロセスに使用される１３００℃以下のろう付温度にも拘わ
らず、本発明に従うろう付組成物又はろう付合金は、組立てられるべき炭化ケイ素系基材
又は物品の表面に対して良好な濡れ性を示した。故に、こうした表面の良好な濡れ性によ
り、本発明のろう付組成物がろう付操作中に単独で物品間の接合部を埋めることができる
ので、本発明に従えば毛管ろう付を行うこともできる；
－本発明に従うプロセスによって得られるろう付された接合部は漏れ止めされる。故に、
本発明のプロセスは、ろう付合金の組成に応じて８５０℃～１１００℃の最大温度に耐え
る必要がある封止操作に適している；
【００２８】
－炭化ケイ素系基材に対するろう付合金の反応性は極めて適度であることがわかった。そ
の界面には複雑で多孔性の脆化区域はない；
－本発明に従うプロセスによって行われるろう付は、可逆性である。故に、例えば物品又
は基材を補修するために、このろう付合金の第２の溶融操作中にオーブンにてろう付合金
を溶融することによって、物品又は基材を劣化することなく、組立てられた物品又は基材
を分割又は分離できる。物品又は基材はまた化学的作用によっても分離できる；
－本発明に従うプロセスによって得られる別の顕著な特性は、ろう付後に得られる接合部
の均一性である；
－１３００℃未満の温度におけるろう付操作の前にＳｉＣ－系材料製の物品、部品又は基
材をろう付で金属化することは、本発明のプロセスには必要でない；接合部は、毛管構成
においても、本発明のろう付組成物で十分に埋められている；
【００２９】
－本発明に従うろう付組成物は、先行技術の多くの組成物と比較した場合、それらのコス
ト及びそれらを使用するプロセスのコストを制限する貴重で希少価値のある化学元素、特
に白金族の金属を全く含まない。
　既に上記で述べたように、ろう付組成物、より詳細にはＳｉＣのろう付用組成物の挙動
は、極めて予測不可能であり、たとえ似ていても既知のろう付組成物の挙動からいかなる
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方法によっても導き出すことはできない。
　ＳｉＣ系物品をろう付するためのプロセスに本発明の特定の組成物を使用することによ
り、上記で列挙した有益な効果及び利点の全てを伴って、特に接合部の漏れ止め性及び５
００℃を超える組立品の機械的強度に関する効果及び利点を伴って、物品、部品を劣化す
ることなく、１３００℃以下のろう付を行うことができることは、示唆されていない。
【００３０】
　本発明のプロセスに使用されるろう付組成物は、ケイ素５９質量％及びイットリウム４
１質量％を含む（からなる）のが有利である。
　上記で特定した有利な割合によって規定される種々のろう付組成物を用いるプロセスは
、先行技術において特に記載も示唆もされていない。
　有利なことに、ろう付の前に、強化剤である補強剤をろう付組成物に添加してもよい。
　この強化剤は、ＳｉＣ及びＣから選択される材料で製造されていてもよい。
　この強化剤は、粒子、例えば粉末；繊維；繊維性不織布；又は繊維布の形態であっても
よい。
【００３１】
　強化剤は、ろう付組成物の質量に対して５質量％～４９質量％の量で添加されてもよい
。
　有利なことに、本発明のプロセスにおいては、粉末のろう付組成物を形成し、この粉末
を有機バインダに懸濁させ、懸濁液又はペーストを得て、組立てられるべき物品、部品の
少なくとも１つの表面を、得られた懸濁液又はペーストでコーティングできる。
　故に、組立てられるべき物品の少なくとも１つの組立てられるべき表面は、懸濁液、ス
ラリー又はペーストでコーティングされてもよく、次いでその物品の組立てられるべき表
面を、懸濁液又はペーストがその表面間にインターカレートされるように接触させてもよ
く、あるいは組立てられるべき物品は、それらの組立てられるべき表面に形成される接合
部付近に懸濁液又はペーストを受け入れることができる表面を生じるように、その表面間
にオフセットを維持しながら接触させてもよく、次いで懸濁液又はペーストをこの表面に
適用してもよい。
【００３２】
　有利なことに、ろう付組成物と接触させる前に、炭素、例えば炭素粉末を、物品の組立
てられるべき表面の少なくとも１つに適用してもよい。
　有利なことに、ろう付は、ろう付組成物の融点を少なくとも３０℃超えるろう付温度に
て行うことができる。
　有利なことに、ろう付は、１２４５℃～１２８０℃のろう付温度を、２０～９０分間維
持してろう付段階を行うことによって実施できる。
　好ましくは、ろう付段階は、１２５０℃のろう付温度にて３０分間維持して行うことが
できる。
【００３３】
　有利なことに、ろう付段階の前に、１１２０℃～１１５０℃の温度を３０～１２０分間
、好ましくは６０～９０分間維持して第１工程を行なってもよい。
　有利なことに、炭化ケイ素系材料は、純粋な炭化ケイ素、例えば純粋なα炭化ケイ素（
α－ＳｉＣ）又はβ炭化ケイ素（β－ＳｉＣ）及びＳｉＣ－系複合材料、例えば炭化ケイ
素繊維を有する及び／又は炭化ケイ素マトリックスを有する複合体から選択されてもよい
。
　より詳細には、炭化ケイ素系材料は、常圧焼結炭化ケイ素（ＰＬＳ－ＳｉＣ）；Ｓｉ－
浸潤炭化ケイ素（ＳｉＳｉＣ又はＲＢＳＣ）；多孔質再結晶化炭化ケイ素（ＲＳｉＣ）；
グラファイトで形成され、ＳｉＣ層で覆われたシリコングラファイト（Ｃ－ＳｉＣ）；例
えば繊維又は「ウィスカ」を含有するＳｉＣ／ＳｉＣ複合体；自己回復マトリックスを有
するＳｉＣ／ＳｉＣ複合体；Ｃ／ＳｉＣ複合体、例えば炭素繊維又は「ウィスカ」及びＳ
ｉＣマトリックスを含有する複合体；ＳｉＣ単結晶；別のセラミックとのＳｉＣ複合体、
例えばＳｉＣ／Ｓｉ３Ｎ４及びＳｉＣ／ＴｉＮ複合体から選択されてもよい。
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【００３４】
　一般に、こうした炭化ケイ素系材料は、炭化ケイ素含有量が少なくとも５０質量％、好
ましくは少なくとも８０質量％、より好ましくは１００質量％である。
　本発明はさらに、新規なろう付組成物として、５９質量％のケイ素及び４１質量％のイ
ットリウムを含む（からなる）ろう付組成物に関する。
　本発明はまた、本発明に従うプロセスの説明の文脈において上述された１つの粉末ろう
付組成物、有機バインダ、及び任意に上記で規定された強化剤の添加を含むろう付スラリ
ー、懸濁液又はペーストに関する。
　本発明はまた、本発明に従うプロセスの説明の文脈において上記で規定された非反応性
ろう付組成物を含み、上記で規定された強化剤の添加を含む、炭化ケイ素系材料製の物品
の非反応性で適度に耐火性のろう付用組成物に関する。
【００３５】
　本発明はまた、適度に耐火性の接合部及び上述した本発明に従うプロセスによって得ら
れるＳｉＣ－系材料製の少なくとも２つの物品を含む組立品に関する。
　本発明の他の特徴及び利点は、次の添付図面に関連して非限定的な例として、次に示す
説明を読むことにより、さらに明確になる。
【図面の簡単な説明】
【００３６】
【図１】ＳｉＣ系材料のプレート及び毛管構成でのろう付のためのろう付組成物ペースト
の配置を示す概略図である。
【図２】実施例にて調製される接合部及び組立品の機械的試験、特に剪断試験に使用する
試料の概略図である。
【発明を実施するための形態】
【００３７】
　本発明のプロセスの第１の工程は、一般にまず、ろう付組成物、換言すればケイ素及び
イットリウムを含むろう付合金の調製又は製造で構成される。
　本発明のろう付合金は、イットリウム（Ｙ）－ケイ素（Ｓｉ）二元合金である。
　本発明のろう付合金の融点は、１３００℃以下である。合金の主要元素はケイ素である
。
【００３８】
　Ｓｉ－Ｙ二元合金の質量割合は、５６％～７０％のケイ素及び４４％～３０％のイット
リウムである。この二元合金の好ましいろう付組成物は、５９質量％のＳｉ及び４１質量
％のＹである。
　ろう付組成物は、一般に粉末状組成物であり、例えば純粋な元素からケイ素及びイット
リウムを含有する金属間化合物をまず合成することによって調製されてもよい。
　こうした金属間組成物の合成は、例えばケイ素－例えば部片の形態－、イットリウム－
例えばワイア、部片などの形態－を耐火性アルミナるつぼに導入し、例えば１２５０℃～
１４００℃の温度に加熱して組成物の種々の構成成分を溶融させ、最終的に所望の均質な
金属間化合物を得ることによって行なわれる。得られた金属間化合物は、次いでいずれか
の好適な装置、例えば乳鉢にて粉砕され、好適な粒径の粉末を得る、すなわち粒子は、例
えば１～２５０μｍの直径を有する。
【００３９】
　合成される代わりに、この金属間化合物はまた、既知の粒径と純度を有する粉末形態の
金属間化合物である市販の化合物であってもよい。これらの市販の粉末のうち、例えばブ
ランド名Ｃｅｒａｃ（登録商標）の粉末化合物ＹＳｉ２を挙げることができ、その純度は
９９．５％であり、粒径は５０～１００μｍである。
　しかし、ろう付組成物のＳｉ含有量を調節するためには、上述の１つの粉末金属間化合
物、特にＹＳｉ２を純粋なケイ素粉末と混合することが必要な場合がある。この純粋なケ
イ素粉末は、いずれかの好適な装置、例えば乳鉢にて粉砕して、純粋なケイ素片から調製
してもよく、その粒子が、例えば１～２５０μｍの直径を有する好適な粒子径の粉末を得
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る。
【００４０】
　このように調製する代わりに、この純粋なケイ素粉末はまた、既知の粒径及び純度を有
する市販の粉末であってもよい。こうした市販の粉末のうち、例えばＣｅｒａｃ（登録商
標）ブランドの純粋なＳｉ粉末を挙げることができ、その純度は９９．５％又は９９．９
９％であり、粒径は約５０μｍである。
　この場合、金属間化合物粉末及びＳｉ粉末の混合物を含む粉末がろう付組成物を構成す
る。
　故に、好ましくは本発明に従う二元ろう付組成物は、本発明に従って選択された割合で
Ｓｉ及びＹＳｉ２化合物の粉末を計量し、次いでこれらの粉末を「Ｔｕｒｂｕｌａ」にて
少なくとも３０分間混合することによって調製される。
　本発明によれば、特に組立品の機械的強度を改善するために、ろう付の前に、強化剤で
ある補強剤をろう付組成物に添加してもよい。
【００４１】
　この強化剤は、Ｃ又はＳｉＣ強化剤であってもよい。
　この強化剤は、粒子の形態、例えばＳｉＣ粉末のような粉末形態；繊維の形態、例えば
ＳｉＣ又はセラミック繊維；繊維が分離した不織布の形態；繊維状布の形態であってもよ
い。
　ＳｉＣ粉末のような添加強化剤は、一般にろう付組成物の５重量％～４９重量％である
。ＳｉＣ粉末は、例えばブランド名Ｓｔａｒｃｋ（登録商標）の粉末のような市販の粉末
であってもよく、その純度は９８．５％であり、粒径は１０μｍ未満である。
【００４２】
　ＳｉＣ粉末のような強化剤で任意に補強されたろう付組成物（Ｓｉ及びＹ）粉末は、従
来通り、粘稠で、かつ粘着性であるのが好ましいバインダの液体有機セメント中に懸濁さ
れ、強化剤で任意に補強されたろう付組成物のペースト、スラリー又は懸濁液を得て、そ
れにより、ろう付されるべき炭化ケイ素系物品又は基材の表面への均一な展延が可能とな
る。
　バインダ又はセメントは、一般に、例えば１００～３００℃で微量成分を残さずに分解
する。それは、例えばＮｉｃｒｏｂｒａｚ（登録商標）タイプのセメントであってもよい
。
　本発明のプロセスの第２の工程は、一般に実際にろう付組立を行なう工程で構成される
。
【００４３】
　組立の前に、組立てられるべきＳｉＣ－系材料製の物品の２つ（又は２つ以上）の表面
は、一般に有機溶媒、例えばケトン、エステル、エーテル、アルコール又はこれらの混合
物などにて脱脂又は洗浄されるが、好ましい溶媒はアセトン又はアセトン－エチルアルコ
ール－エーテル混合物、例えば１／３、１／３、１／３の割合のものであってもよく；物
品はまた、数種の異なる溶媒、例えばアセトン、次いでエタノールで連続的に洗浄されて
もよい。物品、部品は次いで乾燥される。
　一般には、組立てられるべきＳｉＣ－系材料製の２つの物品があるが、より多数の（１
００までであってもよい）物品も同時に組立てられてもよい。
　「ＳｉＣ－系材料製の物品、部品」という表現は、一般に、例えば大型の構造体におい
て、１以上の他の物品と共に組立てられた後に含まれている、任意の大きさ又は形状の任
意の要素又は種を意味する。
【００４４】
　本発明によれば、常に優れた結果を伴って、複雑な幾何学形状又は形状及び／又は大型
、例えば０．５ｍ２以上のろう付表面積を有する物品を組立てることができる。
　本明細書にて、「炭化ケイ素系材料」という用語は、一般に、少なくとも５０質量％の
炭化ケイ素、好ましくは少なくとも８０質量％の炭化ケイ素、より好ましくは１００質量
％の炭化ケイ素を含むいずれかの材料を意味し；後者の場合、材料は炭化ケイ素のみを含
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む（からなる）。
　炭化ケイ素系材料は、純粋なα炭化ケイ素（α－ＳｉＣ）又はβ炭化ケイ素（β－Ｓｉ
Ｃ）のような純粋な炭化ケイ素、及び炭化ケイ素繊維及び／又は炭化ケイ素マトリックス
を含む複合体のようなＳｉＣ－系複合材料から選択されてもよい。
【００４５】
　ＳｉＣ－系材料の例としては、純粋な緻密炭化ケイ素又は常圧焼結炭化ケイ素（ＰＬＳ
－ＳｉＣ）；Ｓｉ－浸潤炭化ケイ素（５％～２０％のＳｉを含有するＳｉＳｉＣ又はＲＢ
ＳＣとして既知）；多孔質再結晶炭化ケイ素（ＲＳｉＣとして既知）；グラファイトを含
み、例えば０．１～１ｍｍの厚さを有するＳｉＣ層で覆われたシリコングラファイト（Ｃ
－ＳｉＣ）；及びさらにＳｉＣ／ＳｉＣ複合体、例えば繊維又は「ウィスカ」を含有する
複合体；自己回復マトリックスを有するＳｉＣ／ＳｉＣ複合体；Ｃ／ＳｉＣ複合体、例え
ば炭素繊維又は「ウィスカ」及びＳｉＣマトリックスを含有する複合体；及びさらにＳｉ
Ｃ単結晶；及び別のセラミックとのＳｉＣ複合体、例えばＳｉＣ／Ｓｉ３Ｎ４及びＳｉＣ
／ＴｉＮから製造されてもよい。驚くべきことに、本発明のプロセスは、優れた結果を伴
って、複合体をろう付できることを見出した。
【００４６】
　組立てられるべき２以上の物品が炭化ケイ素系の同じ材料製、例えば、ＰＬＳ（常圧焼
結）α－ＳｉＣ製、又はＳｉＣ－ＳｉＣ複合体製であってもよく、あるいはそれぞれの物
品が異なる材料製であってもよい。
　上述されたろう付組成物の懸濁液、スラリー又はペーストは、例えば荒毛ブラシ又は極
細ブラシにて、組立てられるべき炭化ケイ素系材料製の物品、部品の少なくとも１つの表
面に、好ましくは均一に展延、コーティング又は適用され、次いで、組立てられるべき２
つの物品のペーストコーティングされた面を接触させる。このろう付構成は、ろう付組成
物のペーストが組立てられるべき物品、部品の表面間に直接配置されるので、「サンドイ
ッチ構成」として知られている。
　この構成にて使用されるろう付組成物のペースト、スラリー、又は懸濁液の量は、一般
に１０ｍｇ／ｃｍ２～３０ｍｇ／ｃｍ２、例えば２０ｍｇ／ｃｍ２である。
【００４７】
　サンドイッチ構成は、「薄い」接合部、すなわち２００マイクロメートル未満の厚さの
接合部、及び厚い接合部、すなわち２００マイクロメートル以上の厚さの接合部の両方に
適用される。
　あるいは、図１に示されるように、例えばプレート（１，２）形態の組立てられるべき
物品を、その間にろう付組成物を適用することなく、その間に、一般に数ｍｍ、例えば１
ｍｍ、２ｍｍ～１０ｍｍのギャップ又はオフセット（３）を維持しながら接触させ、組立
てられるべき物品の組立てられるべき表面によって形成される接合部（５）付近に、懸濁
液、スラリー又はペーストを受け入れ可能な表面（４）を生成し、次いでろう付組成物の
懸濁液、スラリー又はペーストを、例えば接合部の縁部にて接合部付近のこの面にビーズ
、ストリップ形態のろう付（６）として適用する。
【００４８】
　このろう付構成は、「毛管構成」として既知である。本発明のろう付組成物では、サン
ドイッチ構成の場合のように組立てられるべき物品間にろう付組成物を直接配置すること
なく、ろう付サイクルの間にろう付接合部に液体ろう付を浸潤させる、こうした毛管ろう
付を行なうことが可能である。毛管ろう付は、２００マイクロメートル未満の厚さの「薄
い」接合部が可能である。
　この毛管構成に使用されるべきろう付組成物のペースト、スラリー、又は懸濁液の量は
、一般に、１０ｍｇ／ｃｍ２～３０ｍｇ／ｃｍ２、例えば２０ｍｇ／ｃｍ２である。
　本発明に従うろう付組成物又はろう付合金でＳｉＣ－系材料を濡らす動力学を顕著に促
進し、さらに濡れ角を小さくするために、ろう付組成物のペーストを適用する前に、Ｓｉ
Ｃ－系材料製の基材又は物品の組立てられるべき表面の少なくとも１つに、炭素、例えば
炭素粉末を付着させることができる。
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【００４９】
　炭素の付着は、例えば炭化ケイ素系材料製の基材又は物品の組立てられるべき表面の少
なくとも１つに、炭素粉末を混合した有機セメントを含有するペーストをコーティングす
ることによって行なわれてもよい。
　炭素の付着は、組立てられるべき物品の少なくとも１つの表面を、グラファイトリード
で描く又はこすることによって、又は別の方法として化学蒸着（ＣＶＤ）又は物理蒸着（
ＰＶＤ）によって行なわれてもよい。
　ろう付準備の整った物品は、次いで、オーブンのような加熱装置に入れるか、又は他の
いずれかの好適な手段により加熱に供される。
　オーブンは、一般に真空下又は中性ガスの雰囲気下にある。
【００５０】
　一般に、真空は、二次真空である、すなわち圧力は１０－３～１０－５Ｐａ、例えば１
０－４Ｐａである。
　好ましくは、中性ガスはアルゴンである。
　本発明はさらに、市販等級（一般に５ｐｐｍのＯ２を含有する）のアルゴンを使用する
こともできる。
　組立てられるべき物品は、例えばオーブン中にて加熱サイクルに供される。
　故に、物品及びろう付組成物によって形成された組立品は、室温からの１以上の温度傾
斜にて、好ましくは「徐々に」温度上昇させることにより、ろう付温度にしてもよい。
【００５１】
　この温度上昇は、例えば１℃～５℃／分の速度の温度傾斜にて行なってもよい。
　ろう付段階は、一般に、ろう付組成物の融点又は液相温度よりも少なくとも３０℃高い
のが好ましいろう付温度で行なう。また、ろう付温度は、１３００℃以下である。
　組成物によって、この液相温度は、１２１５℃～１２６０℃の範囲である。故にろう付
温度は、例えば１２４５℃～１２８０℃で変動し、好ましくは１２５０℃である。
【００５２】
　組成物のこうした融点により、本発明のプロセスの別の利点に従って、１０００℃及び
さらには１１００℃までの組立品の使用が可能になる。
　このろう付温度は、２０～６０分間、例えば３０分間維持され、これはろう付段階とし
て既知である。
　好ましいろう付段階は、１２５０℃のろう付温度で３０分間行なわれる。
　驚くべきことに、ろう付温度は１３００℃未満であるが、炭化ケイ素系材料製の基材の
表面にて、ろう付組成物の良好な取り付け及び良好な濡れ性の両方が得られる。具体的に
は、適用液滴試験（フランス語では「essais de goutte posee」）では、６０°未満、及
び５０°オーダーの接触角を達成できることが示される。より具体的には、ＳｉＣ上の、
本発明に従うろう付組成物を用いて得られた静的濡れ角度は、１２５０℃にて約５０°で
ある。１２５０℃で５分経過後では、角度はまだ大きく、７０～８０°である。約５０°
の静的角度は、１２５０℃で３０分経過後に達成される。
【００５３】
　本発明のろう付組成物を用いて得られる望ましい濡れ性は、形成された接合部の充填の
質にとっては必須であるが、良好な機械的挙動を確実にするためには必ずしも十分でない
。
　濡れ性の動力学はさらに、既に上述した条件下、例えば１２４５℃～１２８０℃の温度
にて実際のろう付段階を行なう前に、一般に１１２０℃～１１５０℃の温度にて６０～９
０分間第１段階を適用することにより、促進できる。実際のろう付段階の前にこうした第
１段階を適用することによって、約５０°の静的濡れ角度が１０分のろう付段階後に得ら
れる。
【００５４】
　これらの段階の期間を延ばしてもよく、例えばろう付されるべき表面積０．５ｍ２以上
の非常に大きな寸法の物品については、例えば第１段階を１２０分、第２段階を６０分ま
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で延長してもよい。
　濡れ性の動力学はまた、この第１段階を排除し、１２４５℃～１２８０℃の温度にて徐
々に加熱することによって促進でき、そのためにはこの温度範囲に組立品を曝す期間は約
６０～９０分間になる。
　上記で既に示されたように、組立てられるべき表面に炭素を適用すると、濡れ性動力学
が改善する。炭素を付着させ、２段階で行なう場合、１２５０℃で１０分経過後に約４０
°の接触角が得られる。１５分後の静的角度は、わずかに４０°を下回る。
【００５５】
　物品、部品及びろう付組成物によって形成される組立品を、ろう付組成物を溶融するの
に十分なろう付温度に加熱後、物品、部品及びろう付組成物を冷却し、それによってこの
ろう付組成物の固化後に適度に耐火性の接合部が得られる。
　より正確には、ろう付段階後のろう付サイクルの終わりに、組立品を室温まで、例えば
毎分５℃又は６℃の速度で冷却する。
　冷却中に、ろう付が固化し、炭化ケイ素系材料製の物品の組立が、サンドイッチ構成を
使用した場合と毛管構成を使用した場合との両方において行なわれる。
【００５６】
　本発明に従うプロセスによって製造される組立品を、室温にて純剪断にて試験した。得
られた平均破断応力は約３０ＭＰａである。
　本発明に従うプロセスによって調製される接合部を含む炭化ケイ素製の物品の組立によ
り、１０００℃又はさらに１１００℃までであることができる高い作業温度を有する複雑
な形状の構造体、装置又は構成部材を非常に正確に製造できる。
　特に、炭化ケイ素の機械的特性：
－大きな硬度；
－低い膨張係数；
－高い破断強度；
－良好な熱衝撃強度；
及びさらに非常に良好な導電性のために、炭化ケイ素は、現在、そして将来における高温
での産業用途にとって欠くことのできない材料であることが知られている。
【００５７】
　さらに、ＳｉＣは、フッ化水素酸を含む種々の酸に対して非常に良好な化学耐性を示す
とともに、１３００℃までの高温における空気中での酸化に対して非常に良好な耐性を示
す。
　言い換えれば、本発明のプロセスは特に、組立品の良好な機械的強度及び望ましい漏れ
止め性の両方を確実にしつつ、少なくとも２つの炭化ケイ素系基材又は物品間に適度に耐
火性の組立を行なう必要がある、あらゆるデバイス、装置、構造体、又は構成部材を製造
するために適用できる。
　この種類のデバイス、装置、構造体又は構成部材は、以下の種々の分野における必要性
を満たすことができる：
－炭化ケイ素は良好な熱伝導性及び過酷な環境での良好な高温耐性を有するので、特に極
めて効率的な熱交換器を設計するための熱工学分野；
－積載デバイスにて、磨耗耐性及び機械的応力に対する耐性をもつ軽質で硬質な耐火性構
成部材を製造するための機械工学分野；
【００５８】
－炭化ケイ素は、多数の腐食性化学製品、例えば、強酸及び強塩基に対して耐性であるの
で、化学工学分野；
－燃料棒用のシャーシを製造するための原子核工学分野；
－空間光学（ＳｉＣ製の望遠鏡鏡面）及び航空学（ＳｉＣ／ＳｉＣ複合体製の物品）分野
；
－ＳｉＣを用いたパワーエレクトロニクス。
　ここで、本発明は、次の実施例によって説明されるが、言うまでもなく、この実施例は
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非限定的な例示として与えられる。 
【実施例１】
【００５９】
　本実施例は、焼結した純粋なα－ＳｉＣ上にて次の組成：５９質量％のＳｉ及び４１質
量％のＹを有する本発明に従うろう付合金又はろう付組成物を用い、１２５５℃及び１２
７０℃にて単一のろう付段階を適用することによって行なわれる適用液滴試験について記
載する。
ａ）ろう付組成物及びろう付ペーストの調製
　目標とする組成：５９質量％のＳｉ及び４１質量％のＹを有するろう付を、Ｓｉ粉末及
びＹＳｉ２粉末から調製した。
【００６０】
　これらの粉末をろう付組成物の割合に従って計量した。次いで、それらをＴｕｒｂｕｌ
ａ中で少なくとも３０分間共に混合し、均質な粉末混合物を得た。
　粘稠なペーストを形成するために、有機バインダ（Ｎｉｃｒｏｂｒａｚ（登録商標）セ
メント）をこの粉末混合物に添加した。
ｂ）１２５５℃での「適用液滴」試験
　こうして調製されたろう付ペーストを使用して、質量約５０ｍｇのろう付小塊を形成す
る。このろう付塊を予備洗浄されたＳｉＣプレートに置く。
　ろう付塊及びプレートを共にろう付オーブンに入れ、１２５５℃のろう付段階である単
一段階にて二次真空下でろう付加熱サイクルに供する。
　この加熱処理の間にろう付塊が溶融し、「適用液滴」として知られる液滴を形成する。
【００６１】
　この液滴の濡れ角を、種々のろう付段階期間の間に、その場で測定する。
　１０分経過後、接触角は約７０°である。静的角度は、３０分経過後に得られ、それは
約５０°である。
　固化後、ＳｉＣ及びその固化ろう付液滴を切り取り、コーティングし、研磨して、走査
電子顕微鏡にて観察した。
　ＳｉＣ／ろう付の界面は、走査電子顕微鏡のスケールで全く反応性を示さず、すなわち
新しい化合物は形成されていない。特に、界面にて脆性化合物は形成されていない。
ｃ）１２７０℃での「適用液滴」試験
　ろう付段階が１２７０℃である以外、上記のパラグラフｂ）にて記載した条件と同じ条
件下にて試験を行なった。
　この試験では、パラグラフｂ）で述べた結果と同じ結果が得られた。
【実施例２】
【００６２】
　本実施例は、焼結した純粋なα－ＳｉＣ上に次の組成：５９質量％のＳｉ及び４１質量
％のＹを有する本発明のろう付組成物又はろう付合金を用いて、１１３５℃の段階から始
めて、１２７０℃でのろう付段階を適用する適用液滴試験について記載する。
ａ）ろう付組成物及びろう付ペーストの調製
　実施例１に記載される通りに、ろう付組成物及びろう付ペーストを調製した。
ｂ）適用液滴試験
　こうして調製されたろう付ペーストを使用して、質量約５０ｍｇのろう付小塊を形成す
る。このろう付塊を予備洗浄されたＳｉＣプレートに置く。
【００６３】
　ろう付塊及びプレートを共にろう付オーブンに入れ、二次真空下でろう付加熱サイクル
に供するが、このサイクルは次の２段階を含む：
－１１３５℃で９０分間の第１段階；
－ろう付段階である１２７０℃での第２段階。
　この加熱処理の間にろう付塊が溶融し、「適用液滴」を形成する。
　この液滴の濡れ角を、種々のろう付段階期間の間に、その場で測定する。
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　１０分経過後、接触角は約５０°である。静的角度は、３０分経過後に得られ、それは
約５０°よりわずかに小さい。
【実施例３】
【００６４】
　本実施例は、炭素を保持する焼結した純粋なα－ＳｉＣ上に次の組成：５９質量％のＳ
ｉ及び４１質量％のＹを有する本発明のろう付組成物又はろう付合金を用いて、１１３５
℃の段階から始めて、１２７０℃でのろう付段階を適用することで行なう適用液滴試験に
ついて記載する。
　炭素の付着は、化学又は物理蒸着－ＣＶＤ又はＰＶＤ－により、又はグラファイトリー
ドでこすることによって行なってもよい。炭素含有量は、０．１ｍｇ／ｃｍ２～１ｍｇ／
ｃｍ２である。このサンプルについて、グラファイトリードを使用した。
ａ）ろう付組成物及びろう付ペーストの調製
　実施例１に記載される通りに、ろう付組成物及びろう付ペーストを調製した。
【００６５】
ｂ）適用液滴試験
　こうして調製されたろう付ペーストを使用して、質量約５０ｍｇのろう付小塊を形成す
る。このろう付塊を予備洗浄されたＳｉＣプレートに置く。
　ろう付塊及びプレートを共にろう付オーブンに入れ、二次真空下でろう付加熱サイクル
に供するが、このサイクルは実施例２に記載されるサイクルと同じ２段階を含む：
－１１３５℃で９０分間の第１段階；
－ろう付段階である１２７０℃での第２段階。
　この加熱処理の間にろう付塊が溶融し、「適用液滴」を形成する。
【００６６】
　この液滴の濡れ角を、種々のろう付段階期間の間に、その場で測定する。
　１０分経過後、接触角は約４０°である。静的角度は、１５分経過後に得られ、それは
４０°よりわずかに小さい。
　固化後、ＳｉＣ及びその固化ろう付液滴を切り取り、コーティングし、研磨して、走査
電子顕微鏡にて観察した。
　ＳｉＣ／ろう付の界面は、走査電子顕微鏡のスケールで全く反応性を示さない。
【実施例４】
【００６７】
　本実施例は、本発明に従うろう付プロセスを用いて、焼結した純粋なα－ＳｉＣ炭化ケ
イ素製の２つの物品間の結合又は組立品の調製について記載するが、ろう付は、５９質量
％のＳｉ及び４１質量％のＹを含む本発明に従うろう付組成物を用いて毛管構成にて行わ
れる。
　本実施例はまた、これらの組立品に関して行なわれた機械的試験についても記載する。
ａ）ろう付組成物、ろう付ペースト及び組立てられるべき物品、部品の調製
　目標とする組成、すなわち５９質量％のＳｉ及び４１質量％のＹを有するろう付を、Ｓ
ｉ粉末及びＹＳｉ２粉末から調製した。
【００６８】
　これらの粉末をろう付組成物の割合に従って計量した。次いで、それらをＴｕｒｂｕｌ
ａ中で少なくとも３０分間共に混合し、均質な粉末混合物を得た。
　粘稠なペーストを形成するために、有機バインダ（Ｎｉｃｒｏｂｒａｚ（登録商標）セ
メント）をこの粉末混合物に添加した。
　組立てられるべき焼結したＳｉＣ物品は、大きさ２０×２０ｍｍ２、厚さ１ｍｍのプレ
ートである。
　物品は、アセトンで洗浄され、次いでエタノールで洗浄され、最終的に乾燥される。
【００６９】
　基材又は物品を、１～２ｍｍのオフセットを残して接触させ、接合部付近にろう付ペー
ストを適用するために空間を残す（この構成は毛管構成として既知である）。接合部の縁



(18) JP 2010-77019 A 2010.4.8

10

20

30

40

50

部における利用可能な面に、ろう付のビーズ、ストリップの形態で、このペーストをスパ
チュラで適用する（図１参照）。適用された量は、この組立品について５０～１００ｍｇ
である。
ｂ）ろう付
　接触させ、ろう付準備の整った物品を、二次真空下にてろう付オーブンに入れ、真空下
でろう付加熱サイクルに供するが、そのサイクルは、実施例２に記載されるサイクルと同
じ２段階を含む：
－１１３５℃で９０分間の第１段階；
－ろう付段階である１２７０℃での第２段階。
【００７０】
ｃ）接合部の観察
　冷却後、組立品は所望の通りに組立てられる。接合部を走査電子顕微鏡により特徴付け
た。走査電子顕微鏡のスケールでは、「欠点」も、反応性も見られない。
ｄ）機械的試験片の調製及び機械的試験の結果
　機械的試験片（４片）を、上記ａ）で調製されたろう付ペーストを用いて、２０×１０
×１ｍｍ３の大きさの２つの物品（２１，２２）を、上記ｂ）に記載されたろう付条件下
でろう付することによって調製した。特に、セラミックの力学は統計的であるので、同じ
製造プロセスによって複数の試験片を試験のために調製する。
　これらの試験片を図２に図示する。それらは、取り付けて固定して、室温で剪断（２３
）に供される。
　機械的試験の結果：
　４つの試験片それぞれについて測定された破断応力は２７ＭＰａ；２１ＭＰａ；２１Ｍ
Ｐａ；３４ＭＰａ；であり、すなわち平均２５ＭＰａである。
【実施例５】
【００７１】
　本実施例は、本発明に従うろう付プロセスを用いて、炭素を保持する（炭化）焼結した
純粋なα－ＳｉＣ炭化ケイ素製の２つの物品間の結合又は組立品の調製について記載する
が、ろう付は、５９質量％のＳｉ及び４１質量％のＹを含む本発明に従うろう付組成物を
用いて毛管構成にて行われる。
　本実施例はまた、これらの組立品に関して行なわれた機械的試験についても記載する。
ａ）ろう付組成物、ろう付ペースト及び組立てられるべき物品、部品の調製
　実施例４に記載される通りに、ろう付組成物及びろう付ペーストを調製する。
　組立てられるべき焼結したＳｉＣ物品は、大きさ２０×２０ｍｍ２、厚さ１ｍｍのプレ
ートである。
　物品は、アセトンで洗浄され、次いでエタノールで洗浄され、最終的に乾燥される。
【００７２】
　物品は、グラファイトリードを用いて描くことによって炭化する。
　基材又は物品を、１～２ｍｍのオフセットを残して接触させ、接合部付近にろう付ペー
ストを適用するための空間を残す（この構成は毛管構成として既知である）。実施例４の
ように、接合部の縁部にて利用可能な面に、ろう付のビーズの形態でペーストをスパチュ
ラで適用する（図１参照）。適用された量は、この組立品について５０～１００ｍｇであ
る。
ｂ）ろう付
　実施例４と同様に、接触させ、ろう付準備の整った物品を、二次真空下にてろう付オー
ブンに入れ、真空下でろう付加熱サイクルに供するが、そのサイクルは、実施例２に記載
されるサイクルと同一の２段階を含む：
－１１３５℃で９０分間の第１段階；
－ろう付段階である１２７０℃での第２段階。
【００７３】
ｃ）接合部の観察
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　冷却後、組立品は所望の通りに組立てられる。接合部は走査電子顕微鏡により特徴付け
た。走査電子顕微鏡のスケールでは、「欠点」も、反応性もない。
ｄ）機械的試験片の調製及び機械的試験の結果
　機械的試験片（４片）を、上記ａ）で調製されたろう付ペーストを用いて、２０×１０
×１ｍｍ３の大きさの２つの物品（２１，２２）を、上記ｂ）に記載されたろう付条件下
でろう付することによって調製した。
　これらの試験片を図２に図示する。それらは、取り付けて固定して、室温で剪断（２３
）に供される。
　機械的試験の結果：
　４つの試験片それぞれについて測定された破断応力は、１６ＭＰａ；４９ＭＰａ；３７
ＭＰａ；３５ＭＰａ；であり、すなわち平均３４ＭＰａである。
【実施例６】
【００７４】
　本実施例は、本発明に従わずに、焼結した純粋α－ＳｉＣ上に６質量％のＳｉ及び９４
質量％のＹの組成を有する比較ろう付組成物又はろう付合金を用いて行われる適用液滴試
験について記載する比較例である。
ａ）ろう付組成物及びろう付ペーストの調製
　目標とする組成６質量％のＳｉ及び９４質量％のＹを有するろう付を、ＹＳｉ２粉末及
びＹ小片から調製した。これは、Ｙ－Ｓｉ相状態図の別の低温領域にある組成である。
　これらの粉末は、ろう付組成物の割合に従って計量した。次いでそれらをＴｕｒｂｕｌ
ａにて共に少なくとも３０分間混合し、均質粉末混合物を得た。
【００７５】
　粘稠なペーストを形成するために有機バインダ（Ｎｉｃｒｏｂｒａｚ（登録商標）セメ
ント）をこの粉末混合物に添加した。
ｂ）「適用液滴」試験
　こうして調製したろう付ペーストを使用し、質量約５０ｍｇのろう付の小塊を形成する
。このろう付塊を予備洗浄したＳｉＣプレートに置く。
　ろう付塊及びプレートを共にろう付オーブンに入れ、二次真空下でろう付加熱サイクル
に供する。
　この加熱は、ろう付塊の溶融（原理上、この加熱処理中に溶融し、「適用液滴」を形成
するはずである）及びＳｉＣ上でのその展延を観測するために１５２０℃まで計画した。
【００７６】
　完全な溶融は１５２０℃まで見られなかった。
　この合金の理論上の融点を超えてもろう付塊はほとんど溶融せず（Ｙ－Ｓｉ相状態図に
従えば、この合金の理論上の溶融開始点は１２６０℃であり、完全な融解は、理論上約１
４００℃のはずである）、変形しただけであった。
　こうした状況では、１５２０℃という高温であっても非常に限られた範囲にだけ溶融が
生じるので、１３００℃未満及びさらに１５２０℃までの温度で、このろう付組成物を用
いてＳｉＣ－系材料のろう付を行なうことを想定できない。
　この比較例は、炭化ケイ素に関してろう付の挙動を予測するにはＹ－Ｓｉ二元相状態図
の使用では不十分であることを示している。
【００７７】
　驚くべきことに、本発明のろう付組成物において非常に特別なＳｉ及びＹ含有量によっ
てのみ、２つのＳｉ－Ｃ系基材の有効な組立が確実になり、これは全く予測できない。
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