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(57)【要約】
セラミック酸化物表面を有する少なくとも２つの部品を結合するためのろう付け方法が説
明される。当該方法に用いられるろう材フィラーは、貴金属および第２金属を含む。ろう
付け方法の間、フィラーは、空気のような酸化雰囲気を含む。加熱は、少なくとも貴金属
が溶融するまで実施される。フィラーは、第２金属の安定で不揮発性の酸化物から形成さ
れる表面酸化物を含んで成り、溶融貴金属と大きく合金しない。溶融フィラーは、セラミ
ック酸化物表面をぬらすことができ、その後に、これらを一体に結合するように冷却され
る。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　貴金属と第２金属とを含んで成るフィラーによって、２つの部品のそれぞれのセラミッ
ク酸化物表面を結合するためのろう付け方法であって、
　少なくとも前記貴金属が溶融するまで酸化雰囲気中で前記フィラーを加熱し、少なくと
も部分的に溶融した前記フィラーが、前記第２金属の安定で不揮発性の酸化物から形成さ
れる表面酸化物を含んで成る工程と、
　前記２つの部品の前記セラミック酸化物表面を前記少なくとも部分的に溶融したフィラ
ーと接触させ、それによって、前記フィラーが前記セラミック酸化物表面をぬらす工程と
、
　前記セラミック酸化物表面同士の間で前記フィラーを冷却して固化させ、それによって
、前記２つの部品の前記それぞれのセラミック酸化物表面を結合させる工程と、
を含んで成り、
　前記第２金属の前記酸化物が、前記溶融貴金属と大きく合金化しない、ろう付け方法。
【請求項２】
　前記セラミック酸化物表面と接触させた状態で前記フィラーを加熱し、少なくとも部分
的に溶融させることを特徴とする、請求項１に記載のろう付け方法。
【請求項３】
　前記貴金属が、銀（Ａｇ）、金（Ａｕ）、白金（Ｐｔ）およびパラジウム（Ｐｄ）のう
ちの１つまたはそれより多くを含んで成ることを特徴とする、請求項１または２に記載の
ろう付け方法。
【請求項４】
　前記第２金属が、アルミニウム（Ａｌ）、錫（Ｓｎ）、ニッケル（Ｎｉ）、コバルト（
Ｃｏ）、クロム（Ｃｒ）、鉄（Ｆｅ）、ジルコニウム（Ｚｒ）およびチタン（Ｔｉ）のう
ちの１つまたはそれより多くを含んで成ることを特徴とする、請求項１～３のいずれか１
項に記載のろう付け方法。
【請求項５】
　前記セラミック酸化物表面の少なくとも１つが、ＹＳＺのようなジルコニア、Ｃｒ２Ｏ

３およびＡｌ２Ｏ３のうちの１つまたはそれより多くを含んで成ることを特徴とする、請
求項１～４のいずれか１項に記載のろう付け方法。
【請求項６】
　前記フィラーが、前記貴金属を含んで成る粉末、前記第２金属を含んで成る付加的な粉
末および結合剤のペーストまたはスラリーを含んで成ることを特徴とする、請求項１～５
のいずれか１項に記載のろう付け方法。
【請求項７】
　前記付加的な粉末の前記第２金属が、水素化物であることを特徴とする、請求項６に記
載のろう付け方法。
【請求項８】
　前記貴金属を含んで成る粉末および前記第２金属を含んで成る付加的な粉末の平均粒子
半径が、０．１ミクロン～１００ミクロンの範囲であることを特徴とする、請求項６また
は７に記載のろう付け方法。
【請求項９】
　前記第２金属を含んで成る付加的な粉末の平均粒子サイズが、前記貴金属を含んで成る
粉末の平均粒子サイズよりも小さいことを特徴とする、請求項６～８のいずれか１項に記
載のろう付け方法。
【請求項１０】
　前記貴金属を含んで成る粉末が、第１貴金属の粉末および付加的な貴金属の粉末または
貴金属の合金の粉末を含んで成ることを特徴とする、請求項６～９のいずれか１項に記載
のろう付け方法。
【請求項１１】
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　前記第２金属を含んで成る粉末が、第１の第２金属の粉末および付加的な第２金属の粉
末または第２金属の合金の粉末を含んで成ることを特徴とする、請求項６～１０のいずれ
か１項に記載のろう付け方法。
【請求項１２】
　前記第２金属が、前記フィラー中の全金属の約１０重量％まで含まれることを特徴とす
る、請求項１～１１のいずれか１項に記載のろう付け方法。
【請求項１３】
　前記第２金属が、前記全金属の約０．１重量％～約５重量％の範囲で含まれることを特
徴とする、請求項１２に記載のろう付け方法。
【請求項１４】
　前記第２金属が、前記全金属の約０．１重量％～約１重量％の範囲で含まれることを特
徴とする、請求項１３に記載のろう付け方法。
【請求項１５】
　前記酸化雰囲気が、空気であることを特徴とする、請求項１～１４のいずれか１項に記
載のろう付け方法。
【請求項１６】
　前記フィラーを、前記貴金属の融点よりも約３℃～約１５℃高い範囲で加熱することを
特徴とする、請求項１～１５のいずれか１項に記載のろう付け方法。
【請求項１７】
　ろう材フィラーによって、一体に結合された少なくとも２つの部品を含んで成る製品で
あって、
　前記ろう材フィラーが、前記部品のそれぞれのセラミック酸化物表面を結合しており、
また、該ろう材フィラーが、貴金属と、第２金属の酸化物とを含んで成り、前記第２金属
の酸化物が、該貴金属と大きく合金化されない、製品。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本出願は、オーストラリア特許第２００９９０３２５５号に基づく優先権の利益を主張
し、これによってその全体が本明細書内に組み込まれる。
【０００２】
　本願発明は、セラミック酸化物表面（ceramic oxide surface）を含んで成る部品（ま
たはコンポーネント、component）の結合（または接合、joining）に関する。
【背景技術】
【０００３】
　セラミックスは、ロバスト性および耐食性のような、優れた機械的特性を有する。しか
しながら、現在、経済的に、複数のより小さな部品を含んで成る大きなまたは複雑なセラ
ミック部品を製造できないことにより、セラミックスの使用は制限されている。このより
小さなセラミック部品は、容易に形成できるがしかし、このより小さな部品の間の結合部
に、弱さがしばしば存在する。
【０００４】
　セラミックベースの固体酸化物燃料電池スタックは、セラミック部品、またはセラミッ
ク酸化物表面を有する金属部品を含んで成り、該セラミック酸化物表面は、該スタック（
セラミック部品、または金属表面および他のセラミック表面を有する金属部品を含んで成
る）内の他の部品とハーメチックに密封する（hermetically seal）結合を必要とする。
燃料電池は、電解質膜を横切って生じる酸素イオンの勾配に起因して機能するので、燃料
電池スタックが効率的に機能するために、部品同士の間のハーメチックシールは、安定し
て、かつ気密性がなければならない。
【０００５】
　セラミック酸化物表面同士の間の一体的な結合を高めるように、結合は、結合する面（
接合面とも言う。任意の中間体に亘って含む）に亘り形成しなければならない。この結合
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は、得られた製品が使用される条件下において安定した状態を維持しなければならない。
得られた製品が曝されるであろう条件は、約３０,０００時間以下またはそれより多くの
寿命に亘り、少なくとも７５０℃の平均作動温度と、カソードサイド（得られた製品が、
固体酸化物燃料電池スタック内で用いられる）において酸化雰囲気への連続的な暴露と、
を含んで成る。燃料電池の種類によって、得られた製品は、アノードサイドにおける還元
する環境にも連続して曝されてよい。
【０００６】
　ろう付けは、液相プロセスであり、金属表面同士の間のハーメチック結合（hermetic j
oin）およびハーメチックシールを形成するのに通常用いられる。金属表面は、フィラー
（または溶加材、filler）によって結合され、該フィラーは、加熱する間に金属表面と反
応することができる。フィラーは、通常、接合する表面の金属と合金化して、界面に結合
体を形成する。一般的なフィラーは、貴金属のような非鉄金属を含んで成る。ろう付けは
、はんだ付けと類似しているが、ただし、金属の表面を結合するのに用いられるフィラー
は、通常、４５０℃よりも高く、かつ金属表面の融点以下で加熱される。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　セラミック酸化物表面は、貴金属を含んで成る溶融したろう材フィラーによってぬれる
ことが本質的に困難である。フィラーは、通常、セラミック酸化物表面上で丸まって固化
する（またはビーズアップする、beads-up）。フィラーとセラミックの粒子が結合（inte
r-lock）できないことにより、得られた結合の強度は減少する。すなわち、フィラーが溶
融される場合、該フィラーは、セラミック酸化物表面に亘ってぬれずまたは広がらず、そ
れゆえ、結合体は、２つの材料の間で形成できない。
【０００８】
　この問題を克服する１つの方法は、メタライゼーションである。この方法は、フィラー
をセラミック酸化物表面に接触させる前に、セラミック酸化物表面に金属の表面または金
属のような表面を付与することによって、セラミック酸化物表面を前処理することを含む
。最も広く用いられているメタライゼーションの方法の１つは、ガラス、モリブデンおよ
びマンガンの粉末混合物をセラミック表面に付与し、かつ１５００℃の湿潤水素雰囲気中
で加熱する工程を含む。この工程は、高価であり得る。メタライゼーションの更なる問題
は、その後のろう付け工程が、慎重な温度制御下、および真空下または不活性ガス（例え
ば、アルゴン）下のような酸素フリー雰囲気中で実施されなければならないことである。
酸素フリー雰囲気下または真空下における作業は、高価および労働集約的であり得る。
【０００９】
　この問題を克服する別の方法は、反応性金属のろう付けと言われる。この方法は、ろう
材フィラー中にジルコニウムまたはチタンのような活性金属を含んで成ることを含み、ろ
う付け作業の間、部品の表面における活性金属とセラミック酸化物との間の反応は、活性
金属の酸化物がリッチな相である薄い中間層の形成をもたらす。これは、フィラーがより
効果的に結合できる表面をもたらす。活性金属のろう付けの問題は、このプロセスが、再
び、慎重な温度制御の高価な条件下および酸素フリー雰囲気中で実施されなければならな
いことである。
【００１０】
　従って、セラミック酸化物表面を一体的に結合する、新規なまたは改善された方法への
要求があり、当該方法は、従来技術の方法の少なくともいくつかの課題を軽減し、かつ得
られた製品が曝される可能性がある厳しい環境下で機能できる密閉を形成できる。
【課題を解決するための手段】
【００１１】
　本願発明によれば、貴金属と第２金属とを含んで成るフィラーによって、２つの部品の
それぞれのセラミック酸化物表面を結合するためのろう付け方法が提供され、該プロセス
は、
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　少なくとも貴金属が溶融するまで酸化雰囲気中でフィラーを加熱し、少なくとも部分的
に溶融したフィラーが、第２金属の安定で不揮発性の酸化物から形成される表面酸化物を
含んで成る工程と、
　２つの部品のセラミック酸化物表面を少なくとも部分的に溶融したフィラーと接触させ
、それによって、フィラーがセラミック酸化物表面をぬらす工程と、
　セラミック酸化物表面同士の間でフィラーを冷却して固化させ、それによって、２つの
部品のそれぞれのセラミック酸化物表面を結合する工程と、
を含んで成り、
　第２金属の酸化物は、溶融貴金属と大きく合金化しない。
【００１２】
　当該方法により形成された物品は、２つより多い部品から形成されてよく、それぞれの
部品の向かい合う表面は、本願発明の方法により結合されてよい。
【００１３】
　また、本願発明によれば、ろう材フィラーによって一体的に結合した少なくとも２つの
部品を含んで成る製品が提供され、ろう材フィラーは、２つの部品のそれぞれのセラミッ
ク酸化物表面を結合し、ろう材フィラーは、貴金属と、第２金属の酸化物とを含んで成り
、前記第２金属の酸化物は、貴金属と大きく合金化しない。
【００１４】
　１つの実施形態において、製品は、平面の固体酸化物燃料電池と平面の金属性ガス分離
プレートとを交互に配置したスタックを含んで成る。この実施形態では、固体酸化物部品
は、金属部品の表面に形成されたセラミック酸化物表面により、金属部品に結合される。
【００１５】
　別の実施形態では、製品は、各々のガス分離プレートと、隣接した燃料電池との間に金
属カバープレートを備えた、固体酸化物燃料電池と金属性ガス分離プレートとのスタック
を含んで成る。この実施形態では、隣接した金属部品は、金属部品の表面に形成されたセ
ラミック酸化物表面によって結合され、固体酸化物部品は、金属部品の表面に形成された
セラミック酸化物表面によって金属部品と結合する。
【００１６】
　第２金属の酸化物は、溶融貴金属と大きく合金化しない。このことは、得られた、少な
くとも部分的に溶融したフィラー（以下、便宜上「溶融フィラー」とも言う）が均質（ho
mogenous）ではないことを意味している。貴金属と合金化した任意の約１重量％より多い
第２金属の酸化物は、「かなり多い（significant）」と考えられる。有利な対応では、
貴金属と合金化した第２金属の酸化物は、存在しない。しかしながら、微々たる量の合金
化は、結合プロセスの結果に影響を及ぼさないであろう。複数の実施形態において、貴金
属と合金化した第２金属の酸化物は、０．９重量％以下、０．８重量％以下、０．７重量
％以下、０．６重量％以下、０．５重量％以下、０．４重量％以下、０．３重量％以下、
０．２重量％以下または０．１重量％以下であってよい。溶融フィラーの複数の成分の微
々たる合金化のため、溶融フィラーは、不均質であると考えられる。貴金属は、フィラー
のバルク部を形成し、第２金属の酸化物は、溶融貴金属に、少なくとも部分的な表面酸化
物層を形成する。このことは、溶融フィラーが少なくとも部分的な金属酸化物表面を有す
ることを示しており、金属酸化物表面は、溶融貴金属よりもセラミック酸化物表面にとっ
て化学的に魅力的である。
【００１７】
　ろう付け方法は、空気のような酸化雰囲気中で実施される。酸素を含んで成るいかなる
雰囲気も適切であるが、空気は、安価かつ便利である。この方法は、酸素フリー雰囲気中
で実施されない。実際に、この方法は、金属酸化物の形成を容易にする雰囲気、すなわち
、酸素含有雰囲気中で実施されなければならない。濃縮された酸素の環境を用いることも
あり得るがしかし、経済的には望まれないであろう。酸化雰囲気は、この方法が真空を必
要とせず、または不活性ガスの連続的な適用を必要とせずに実施でき、それによって、容
易な方法工程（process step）の形態およびコスト節約の重要な製造利点を提供できると
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いう利点を有する。
【００１８】
　酸化雰囲気中でフィラーを加熱することは、第２金属の酸化物が形成されるのを促進す
る。一旦形成されると、それぞれの前記セラミック酸化物表面に隣接する、または隣接す
るであろう溶融フィラーの表面は、溶融フィラーのバルク部に対し、前記第２金属の酸化
物により改善される。
【００１９】
　本願発明の方法は、セラミック酸化物の表面を変えることよりもむしろ溶融フィラーの
表面/界面を変えることにより機能し、溶融フィラーによってセラミック酸化物表面のぬ
れ性を改善する。セラミック酸化物表面の事前のメタライゼーション（pre-metallisatio
n）は要求されない。更に、既知の反応性元素のろう付け方法は、チタンのような活性金
属とセラミック酸化物表面との間の別の分離相の形成に依存している。この新しい相は、
セラミック酸化物表面が形成される材料から区別された１またはそれより多くの化学成分
を含んで成り、溶融フィラーの材料とは区別される。この新しい相は、ろう付け結合の分
析が実施される場合に特定できる。本方法では、フィラー材料とセラミック酸化物表面と
の間のぬれ/結合は、分離した別の新しい相の形成に起因せず、依存しないと考えられる
。いくつかの系において、このような別の新しい相が形成してよいが、一方で、例えば、
ニッケルが第２金属である、別の新しい相が形成しないであろう多くの系において、ニッ
ケルは、アルミニウム酸化物，セラミックス酸化物と反応し、ＮｉＡｌ２Ｏ４を形成して
よい。
【００２０】
　第２金属の酸化物は、フィラーの溶融貴金属部の表面全体に、連続した酸化物相を形成
してよいがしかし、必ずしも連続的である必要はない。溶融貴金属の少なくとも一部の表
面が第２金属の酸化物を含んで成ることは十分である。溶融フィラーに付与された不連続
な酸化物相は、適切であり、該溶融フィラーは、下部に位置するセラミック酸化物表面を
ぬらすことができる。有利な対応では、溶融貴金属の表面積の１００％が、第２金属の酸
化物相を有する。しかしながら、いくつかの実施形態では、溶融貴金属の表面積のたった
１０％またはそれ以下が、第２金属の酸化物により覆われてよい。１００％～１０％の範
囲またはそれより少ない範囲において、溶融貴金属の表面積の任意のパーセンテージが、
第２の酸化物により覆われるであろう。
【００２１】
　いくつかの実施形態では、フィラーを加熱する工程とセラミック酸化物表面を溶融フィ
ラーに接触させる工程とを同時に実施する。すなわち、フィラーは、セラミック酸化物表
面同士の間で保持された状態で加熱されてよい。一旦溶融すると、溶融フィラーは、セラ
ミック酸化物表面と接触した状態で維持され、それによって、溶融フィラーは、セラミッ
ク酸化物表面をぬらす。
【００２２】
　２つのセラミック酸化物表面またはそれらの１つは、このセラミック酸化物から全体的
または部分的に作られた部品表面であり得る。このようなセラミック酸化物は、劣化せず
に高温に耐えることができる任意の非金属材料を含んで成ることができる。例えば、セラ
ミック酸化物は、アルミナ、ジルコニア、クロミアまたはベリリアのような金属酸化物で
あろう。固体酸化物燃料電池内で一般的に用いられる標準的な電解質は、イットリアのよ
うな１つまたはそれより多くの要素によって安定化されたジルコニア（すなわち、イット
リア安定化ジルコニア（ＹＳＺ））である。ＹＳＺは、様々な作業条件下でのその化学的
安定性に起因して、燃焼電池の好ましい電解質である。セラミック酸化物表面は、燃料電
池内で用いられるＹＳＺまたは任意の他のセラミック酸化物を含んで成ることができる。
【００２３】
　または、２つのセラミック酸化物表面またはそれらの１つは、金属部品の表面に形成さ
れる酸化物表面であってよい。この金属部品のセラミック酸化物を、金属部品が酸化雰囲
気中で加熱される場合に形成することができる。この加熱する工程は、フィラーを用いて
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加熱する工程であってよく、該フィラーは、少なくとも部分的に溶融してよい。好ましい
金属部品は、高温で加熱された際にその表面にアルミナまたはクロミアを形成し得る金属
部品を含んで成る。その表面にニッケル酸化物を形成する金属は、適しているがしかし、
好ましくない。従って、適した金属は、ステンレス鋼、耐熱性超合金および他の耐熱合金
を含んで成る。適した金属表面は、また、米国特許第６，８４３，４０６号にも開示され
、本願の全体の内容が参照によって本明細書内に組み込まれる。
【００２４】
　従って、本願発明の方法は、２つの接合セラミック酸化物表面、例えば、ＹＳＺ表面と
ＹＺＳ表面、を結合するように用いることができる。または、この方法は、ＹＳＺ表面の
ようなセラミック酸化物表面を、セラミック酸化物表面を有する、金属部品または他の部
品に結合するように用いることができる。または、再び、当該方法は、セラミック酸化物
表面を有する、２つの金属部品または他の部品を結合するように用いることができる。本
願発明の方法または製品の利用の好ましい実施形態において、２つのセラミック酸化物表
面は、ジルコニア、Ｃｒ２Ｏ３およびＡｌ２Ｏ３のうちの１つまたはそれより多くから好
都合に選択されるであろう。
【００２５】
　本願発明のろう付け方法に用いられるフィラーは、貴金属および第２金属を含んで成る
。大部分の卑金属とは違って、貴金属は、耐食性または耐酸化性を有する。貴金属は、し
ばしば、地殻にあるそれらの希少性に起因して高価な金属である傾向がある。通常、貴金
属は、安定で不揮発性の金属酸化物を形成しない金属である。好ましくは、フィラーの貴
金属マトリックスは、銀（Ａｇ）、金（Ａｕ）、白金（Ｐｔ）およびパラジウム（Ｐｄ）
のうちの１つまたはそれより多くを含んで成る。銀は、リーズナブルな価格で市販されて
いるので好ましい。銀は、また、固体酸化物燃料電池アセンブリの有力な候補成分でもあ
る。１つより多い貴金属が用いられる場所では、これらの貴金属は、溶融すると、好都合
に互いに混和性を有する。
【００２６】
　第２金属は、安定で不揮発性の酸化物を形成する任意の金属であり得る。第２金属の酸
化物は、「不揮発性」を有しており、このことは、この酸化物が、第２金属の固相とは異
なる、気相または蒸気相の状態で形成されず、溶融貴金属の表面上に存在することを意味
している。好ましい第２金属は、アルミニウム、錫（スズ）、ニッケル、コバルト、クロ
ム、鉄、ジルコニウムならびにチタン（Ａｌ、Ｓｎ、Ｎｉ、Ｃｏ、Ｃｒ、Ｆｅ、Ｚｒおよ
びＴｉ）およびそれらの混合物を含んで成る。第２金属の選択は、結合した製品内の第２
金属の存在の受容性（または認容性、acceptable）に依存するであろう。モリブデン、タ
ングステンおよびバナジウムは、これらの酸化物が、高揮発性を有し、かついくつかの酸
化物があまりに低い融点を有することに起因して、一般的に適切ではない。
【００２７】
　当然のことながら、特定の金属への言及は、市販純度である場合のこのような金属を含
んで成る。従って、不可避不純物が、記載された材料中に存在してよい。
【００２８】
　第２金属は、加熱された場合に安定な酸化物を形成し、従って、フィラー中の過剰な量
の第２金属は望まれない。なぜなら、過剰な量の第２金属は、ろう内部に多孔を形成する
ことによってろうの質を低下させる可能性があるからである。従って、第２金属は、好ま
しくは、フィラー中の金属の全重量の約１０％未満を含み、該フィラーは、貴金属により
形成された、フィラーの重量のその残りを有する。フィラー中の第２金属の重量パーセン
トを決定する際、フィラーの結合剤（またはバインダー、binder）成分は、考慮されない
。酸化できる第２金属に対する貴金属の重量比は、好ましくは、１０：１～１０，０００
：１の範囲内であり、より好ましくは、１００：１～１０００：１の範囲内である。いく
つかの実施形態では、第２金属は、フィラー中の金属の全重量の約０．１重量％～約５重
量％の範囲内で含まれる。１つの実施形態では、第２金属は、フィラー中の金属の全重量
の約０．１重量％～約１重量％の範囲内で含まれる。
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【００２９】
　フィラーを作製するように、好ましくは、結合剤の存在下で貴金属の粉末および第２金
属の更なる粉末を混合でき、そのことは以下に更に詳細に示されるであろう。チタンのよ
うな反応性の第２金属のために、第２金属は、取り扱いやすさを目的として化合物の形態
で提供（provide）することができる。例えば、第２金属の水素化物は、粉末状の元の（e
lemental）第２金属（例えば、水素化チタン（ＴｉＨ２）を、元のチタンの代わりに用い
ることができる）の代わりに粉末形態で提供することができる。ここで、「第２金属」へ
の言及は、文脈上他の意味に解すべき場合を除いて第２金属の化合物を含んで成ることを
理解すべきである。
【００３０】
　貴金属を含んで成る粉末および第２金属を含んで成る更なる粉末が提供される複数の実
施形態において、これらの粉末を結合するように、結合剤のような輸送体または他のキャ
リアが要求されてよい。結合剤は、粉末のためのキャリアとして働き、２つの金属の均一
な混合を容易にする潤滑化機能を有する。すなわち、結合剤は、粘着性のない（loose）
金属粉末を一体的に保持し、それらの混合を容易にする。結合剤が混ぜ込まれた粉末は、
フィラーを含んで成るスラリーまたはペーストを有してよい。
【００３１】
　適切な結合剤の選択および使用は、粉末および他の微粒子材料のスクリーン印刷（固体
酸化物燃料電池スタックのための微粒子成分のスクリーン印刷を含む）の従来技術におい
て良く知られている。多くのこのような結合剤は、一般的に、スラリーの処理に用いられ
ている。適切な結合剤の１つの例は、Ｃｅｒｄｅｃ８０８６３（登録商標）で商品として
市販されている、２－エトキシエタノールおよびエタノールに含まれるヒドロキシプロピ
ルセルロースエーテルである。具体的な材料は、エタノールに含まれる２－（２－エトキ
シエトキシ）－ヒドロプロピルセルロースであることが理解される。別の適切な結合剤は
、Ｃｅｒｄｅｃ８０８５８（登録商標）で市販されている商品であり、プロパノールに含
まれる（２－（２－メトキシメチルエトキシ）メチルエトキシ）－ヒドロキシプロピルセ
ルロースであると考えられる。
【００３２】
　一般的に、貴金属と第２金属の両方の粉末粒子のサイズは、約０．１ミクロン（μｍ）
～約１００μｍの範囲内である。概して、平均粒子サイズがより細かいほど、得られるろ
う付け接合の質は良くなり、従って細かいサイズが好ましい。好都合な実施形態では、 
貴金属を含んで成る粉末は、第２金属を含んで成る粉末よりも粗い（大きい）。すなわち
、第２金属を含んで成る粉末の平均粒子サイズは、貴金属を含んで成る粉末の平均粒子サ
イズよりも小さい。いくつかの好都合な実施形態では、貴金属の粉末は、約１μｍ～約１
００μｍの範囲内、好ましくは、約４０μｍ～約５０μｍの範囲内で収まる（fall）平均
粒子サイズ、例えば、平均粒子サイズ約４４μｍ（容易に商用的に利用できる）を有する
。好都合に、第２金属の粉末は、約０．１μｍ～約２０μｍの範囲内、例えば、約１μｍ
～約６μｍの範囲内で収まる平均粒子サイズ、例えば、約５μｍを有する。好都合な実施
形態では、貴金属の粒子の平均粒子サイズは、第２金属の粉末の平均粒子サイズの範囲の
約５倍～約１００倍の範囲であり、例えば、約１０倍または約５０倍でさえである。より
微細なサイズにされた粉末が概して好まれるがしかし、一方で、より微細な粉末は、より
高価であり、これらのより高いコストは、意図された目的のために弁明（または正当化、
justify）されなくてよい。
【００３３】
　２つまたはそれより多くの貴金属が粉末形態で提供される場合、これらは、粉末状の銀
もしくは粉末状の金のような特定の金属であってよく、または貴金属の粉末状の合金であ
ってよい。粉末状の合金は、合金の粉末を作製するのに付随して高価であるために商業的
に望まれないであろう。
【００３４】
　第２金属を含んで成る粉末は、１よりも多くの種類の金属も含んで成り得る。例えば、
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第２金属は、粉末状のアルミニウム金属と粉末状の錫との混合物を含んで成るであろう。
【００３５】
　第２金属と貴金属との粉末がフィラーを作製するように用いられる場合、第２金属の最
適な含有量は、この粉末の粒子サイズと、選択された第２金属の化学的な反応性とに依存
してよい。すなわち、第２金属の粉末が微細であるほど、利用可能な表面積の増加に起因
して、その微細さが要求されるであろう。このことは、本明細書の教示に基づいた当業者
により当然であろう。
【００３６】
　フィラーは、貴金属の融点以上に加熱される。このフィラーは、好ましくは、貴金属の
融点よりも約３℃～約１５℃高い範囲またはそれより高い温度まで加熱される。フィラー
が、融点よりも少なくとも３℃高い温度まで加熱されないと、フィラーは、広がるのに十
分なほど溶融しない可能性がある。フィラーが、融点よりも１５℃高い温度よりも高く加
熱されると、エネルギーの導入（input）は不必要であり、望まれない関連コストを有す
る。いくつかの実施形態では、フィラーは、貴金属の融点よりも約５℃～約１０℃高い範
囲で加熱される。例えば、大気中における純銀の融点は、約９６２℃である。従って、銀
が、貴金属として選択される場合、好都合に、ろう付け温度は、約９６５℃～約９７８℃
、好ましくは９６８℃～９７２℃の範囲であり得る。貴金属が貴金属の合金である実施形
態にとって、フィラーは、この合金の固相線温度よりも高く、好ましくは固相線温度より
も３℃高くまたはそれより高く、および好ましくは液相温度よりも高くまで加熱される。
フィラーは溶融し得るがしかし、第２金属は、溶融フィラー中で溶融する必要はなく、付
与された第２金属は、安定で不揮発性の酸化物層または部分的な層を更に形成する。
【００３７】
　いくつかの実施形態では、フィラーは、少なくとも部分的に溶融するまで加熱でき、そ
れから第１のセラミック酸化物表面と接触できる。そして、第２のセラミック酸化物表面
は、第１のセラミック酸化物表面上の溶融フィラーと接触できる。または、フィラーは、
少なくとも部分的に溶融するまで加熱でき、それと同時に両方のセラミック酸化物表面と
接触できる。従って、いくつかの実施形態では、更に以下に、より詳細に記載されるよう
に、フィラーは、所定の位置、すなわちセラミック酸化物表面同士の間で加熱される。
【００３８】
　この方法は、セラミック酸化物表面を有する少なくとも２つの部品を結合するように用
いることができる。２つより多い部品が存在する場合、１つの一体化製品を形成するよう
に結合される。
【００３９】
　いくつかの実施形態では、フィラーは、結合剤を含んで成るペーストまたはスラリーの
形態で、第１のセラミック酸化物表面および/または第２のセラミック酸化物表面（およ
び結合される部品の任意の他の表面）に付与される。それからこの表面は、互いに接触で
き、大気中で加熱できる。加熱中、結合剤は、一般的に約３５０℃～約４２０℃までの範
囲の温度で焼かれ、貴金属と、第２金属の酸化物とを残す。
【００４０】
　１つの特定の実施形態では、試作品の形態をしたフィラーが、以下の工程によって試作
できる：

スクリーン印刷またはスクリーンディスペンシング（screen dispensing）のような技術
によって、ろう付けペースト/スラリーを、第１の厚さを有するリボンまたはストリップ
またはガスケットタイプの形状に形成する工程であって、第１の厚さが、ペースト/スラ
リーが本願発明の方法に用いられてよい約３００μｍ～約５００μｍの範囲であり得る工
程と、
結合剤を焼くのに十分な温度で、形成されたろう材フィラーを加熱する工程と、
加熱されたフィラーを冷却し、それによって、可とう性を有する固体フィラーの試作品を
生産する工程と、
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固体フィラーの試作品を圧延によって圧縮し、その厚さを更に低減させ、その多孔率を低
減させる工程（いくつかの実施形態では、圧延は、厚さを約５０％低減させるように実施
できる）。
【００４１】
　このような高密度リボン、ストリップまたはガスケットを生産するのに用いられる一体
化工程および加熱する工程は、その後のフィラーの使用が更に便利であることを意味して
いる。フィラー試作品を圧縮された試作品へと変換する圧縮工程の間、試作品の多孔率は
、約５０％～約６０％の空隙率から約１０％より少ない空隙率まで低減できる。
【００４２】
　ろう付け時間、すなわち、表面がろう付け温度で維持される時間は、概して、約１０分
～約６０分までの範囲内であろう。しかしながら、この時間は、用いられる材料によって
変更されるであろう。当業者は、所望の接合一体化をもたらすのに十分な長さの時間を決
定できるであろう。この時間は、フィラーの溶融と、セラミック酸化物表面のぬれと、の
所望の度合いを実現する。
【００４３】
　酸化雰囲気（例えば、大気）中で加熱される場合、フィラー中の第２金属は酸化し始め
る。フィラーが昇温するにつれ、微細に分散された第２金属の酸化微粒子の層は、フィラ
ー材料と、ろう付けされるセラミック酸化物表面と、の間に形成される。温度が更に上昇
して、貴金属が溶融するにつれ、セラミック酸化物表面は、界面で微細に分散した酸化物
粒子の存在に起因して、溶融貴金属によってぬれる。ろう材フィラー（溶融した）と、セ
ラミック酸化物表面との間の直接接触は、実現される。
【００４４】
　ろう付けの後に続いて、セラミック酸化物表面を結合するように、フィラーは、ろう付
け温度から冷却されて、フィラーを固化でき、それによって、セラミック酸化物を結合で
きる。概して、フィラーは、室温まで冷却できる。最適冷却速度は、一体に結合された材
料に依存する。この速度は、実験（およびある程度の試行錯誤）によって決められ、それ
らは、当業者にとって一般的な技術的事項（またはスキルセット、skill set）の一部を
構成するものである。毎分２℃の冷却速度が一般的である。
【００４５】
　複数の平面の固体酸化物燃料電池を含んで成る燃料電池スタックの構造において、シー
ト状の部品を対面して結合することが要求されてよく、該スタック内の交互のシートは、
それぞれ、ジルコニアセラミック（燃料電池の電解質層）と、その表面にＣｒ２Ｏ３の保
護層を形成する耐熱合金とである（例えば、ガス分離プレートまたはカバープレート）。
シート状の部品を結合するように、隣接したシートは、必要に応じてその間に位置した圧
縮されているフィラーの試作品（上述したように）のリボンを備えて配置され得る。適切
な負荷は、部品のスタックに掛けられ、それから、該スタックは、少なくとも貴金属の溶
融と酸化物表面のぬれとを実現するのに十分な時間、ろう付け温度まで加熱され、その後
、室温まで冷却されるであろう。これは、単一の部品として、一体に強固にろう付けされ
、かつ交互に配置された、セラミックと合金シートとをもたらすであろう。
【００４６】
　本願発明の好ましい実施形態は、以下の図を参照して記載され、例示のみが意図される
であろう。
【図面の簡単な説明】
【００４７】
【図１】図１は、ＹＳＺセラミック表面上に位置した、銀を含んで成るフィラー（約３０
分間９７０℃で加熱した後）の写真である。
【図２】図２は、ＹＳＺセラミック表面上に位置した、銀を含んで成るフィラー（約３０
分間９７５℃で加熱した後）の写真である。
【図３】図３は、ＹＳＺセラミック表面上に位置した、銀と０．２重量％のアルミニウム
とを含んで成るフィラー（約３０分間９７０℃で加熱した後）の写真である。
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【図４】図４は、ＹＳＺセラミック表面上に位置した、銀と０．４重量％のアルミニウム
とを含んで成るフィラー（約３０分間９７５℃で加熱した後）の写真である。
【図５】図５は、ＹＳＺセラミック表面上に位置した、銀と０．５重量％の錫とを含んで
成るフィラー（約３０分間９７５℃で加熱した後）の写真である。
【図６】図６は、ＹＳＺセラミック表面上に位置した、銀と、０．４重量％の水素化チタ
ンとを含んで成るフィラー（約３０分間９７０℃で加熱した後）の写真である。
【図７】図７は、ＹＳＺセラミック表面上に位置した、銀と、０．４重量％の水素化チタ
ンとを含んで成るフィラー（約３０分間９７５℃で加熱した後）の写真である。
【図８】図８は、クロム酸化物を形成するステンレススチールの表面上に位置した、銀を
含んで成るフィラー（約３０分間９７５℃で加熱した後）の写真である。
【図９】図９は、クロム酸化物を形成するステンレススチールの表面上に位置した、銀と
、０．４重量％のアルミニウムとを含んで成るフィラー（約３０分間９７５℃で加熱した
後）の写真である。
【発明を実施するための形態】
【００４８】
　セラミック酸化物表面をぬらす点で、本願発明のフィラーの効率の良さを例示するよう
に、以下の実験が実施された。これらの実験は、本願発明の方法を用い、ろう材フィラー
によってセラミック酸化物表面を別の表面と結合する（実際の結合が形成されない場合で
さえ）ことの実現可能性を示すことを理解されるであろう。結合が形成される場合、フィ
ラーが溶融状態にあると、第２の表面は、セラミック酸化物表面と結合するであろう。
【００４９】
　以下の例に示される本願発明の実施形態は、例示のみであり、非制限的であるとするも
のとして考慮されるべきである。
【００５０】
実施例１
　銀金属の粉末が、Ｃｅｒｄｅｃ８０６８３（登録商標）の結合剤によって混合され、ス
ラリーを形成した（第２金属を欠いて）。銀粒子は、４４μｍよりも小さいサイズにされ
た。このスラリーの小さな液滴（約０．１ｍｌ）は、イットリア安定化ジルコニア（ＹＳ
Ｚ）を含んで成るセラミック酸化物表面上に位置した。
【００５１】
　フィラーをその表面上に有する表面は、約３０分間、溶融するまで約９７０℃まで大気
中で加熱された。それから、この表面は、室温まで冷却された。図１は、セラミック酸化
物表面から得られた銀の小さな丸まり（beads）を示す。銀の丸まり（beading）は、この
銀が、加熱条件下においてセラミック表面に亘って広がらず、またはぬらさないことを示
唆している。視認検査（visual inspection）は、銀が、セラミック酸化物表面と結合し
にくかったことを示す。
【００５２】
　銀のみを含んで成るフィラーの液滴をその表面上に有する別のＹＳＺ表面が、約３０分
間約９７５℃まで大気中で加熱された（第２金属を欠いて）。それから、この表面は、室
温まで冷却された。図２は、銀が、小型の丸まり（bead）を形成して、セラミック酸化物
表面に亘って広がらなかったことを示す。
【００５３】
実施例２
　フィラーに付加された第２金属が、セラミック酸化物表面をぬらすフィラーの能力を改
善できることを例示するように、フィラーの作製中、アルミニウムを含んで成る更なる粉
末が、銀粉末に付加された。粉末混合物は、約０．２重量％のアルミニウム（結合剤の重
量を含まず）を含んで成った。アルミニウムは、５μｍの平均粒子サイズを有した。２つ
の粉末（銀とアルミニウム）は、結合剤と一体に攪拌することによって混合され、スラリ
ーを形成した。攪拌は、手によって、または機械的攪拌機を用いて実施できる。
【００５４】
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　実施例１の液滴と概ね同じサイズの小さな液滴が、実施例１に用いられた種類と同じ種
類のセラミック酸化物表面上に位置した。この表面は、約３０分間、銀の融点（すなわち
９７５℃まで）よりも高く大気中で加熱され、その後冷却された。
【００５５】
　図３は、約０．２重量％のアルミニウムを含んで成るフィラーが、セラミック酸化物表
面との減少した接触角度を有することを示している（アルミニウムを欠いた同じフィラー
と比較して）。セラミック酸化物とフィラーとの間の界面張力が減少することに起因して
、フィラーが広がり、セラミック酸化物表面をぬらした。冷却されたフィラーは、セラミ
ック酸化物表面とよく結合した。
【００５６】
実施例３
　フィラーに付加された別の量の第２金属がセラミック酸化物表面のぬれ性を改善できる
ことを例示するように、フィラーの作製中、０．４重量％のアルミニウム粉末が、銀粉末
に付加された。加熱温度が９７０℃であったこと（違いは、比較的重要ではないと考えら
れる）を除いて実施例２に記載されるのと同じ条件を用いて、フィラーがＹＳＺセラミッ
ク表面上で溶融され、それから冷却された。溶融フィラー/蒸気界面におけるアルミニウ
ム酸化物の形成に起因して、セラミック酸化物面上において向上したぬれ性を有するフィ
ラーが、図４に示される。冷却されたフィラーが、セラミック酸化物表面とよく結合した
。
【００５７】
実施例４
　異なる第２金属の効率の良さを例示するように、実施例４、５、６が実施された。実施
例４では、フィラーの作製中、４４μｍ未満で選別（または選抜、screen）された錫を含
んで成る粉末が、銀粉末に付加された。この粉末混合物は、約０．５重量％の錫（結合剤
の重量を含まず）を含んで成った。２つの粉末は、Ｃｅｒｄｅｃ８０６８３（登録商標）
の結合剤と混合され、スラリーを形成した。前記の実施例のサイズと概ね同じサイズの小
さな液滴が、前記の実施例に用いられたセラミック酸化物表面と同じ種類のセラミック酸
化物表面上に位置した。この表面は、室温まで冷却される前に、約３０分間９７５℃まで
大気中で加熱された。図５は、フィラー中の０．５重量％の錫の存在によって、この銀が
セラミック酸化物表面をぬらしたことを示している。冷却されたフィラーは、セラミック
酸化物表面とよく結合した。
【００５８】
実施例５
　フィラーの作製中、水素化チタンを含んで成る代わりの粉末が、銀粉末に付加された。
この粉末混合物は、約０．４重量％の水素化チタン（結合剤の重量を含まず）を含んで成
った。水素化チタン粉末は、４４μｍよりも小さくなるまで選別された。２つの粉末はＣ
ｅｒｄｅｃ ８０６８３（登録商標）の結合剤と混合され、スラリーを形成した。前記の
実施例のサイズと概ね同じサイズの小さな液滴が、前記の実施例に用いられたセラミック
酸化物表面と同じ種類のセラミック酸化物表面上に位置した。この表面は、約３０分間９
７５℃まで大気中で加熱され、それから、室温まで冷却された。図６は、フィラー中の０
．４重量％のチタンが、セラミック酸化物表面と銀フィラーとの間の接触角度の減少をも
たらすことを示している。冷却されたフィラーは、セラミック酸化物表面とよく結合した
。
【００５９】
実施例６
　フィラー作製中、４４μｍ未満に選別されたニッケルを含んで成る代わりの粉末は、銀
粉末に付加された。この粉末混合物は、約０．３３重量％のニッケル（結合剤の重量を含
まず）を含んで成った。２つの粉末は、Ｃｅｒｄｅｃ８０６８３（登録商標）の結合剤と
混合され、スラリーを形成した。前記の実施例のサイズと概ね同じサイズの小さな液滴が
、前記の実施例に用いられたセラミック酸化物表面と同じ種類のセラミック酸化物表面上
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に位置した。この表面は、約３０分間９７５℃まで大気中で加熱され、それから室温まで
冷却された。図７では、ニッケル添加による改善されたぬれ性が示される。冷却されたフ
ィラーは、セラミック酸化物表面とよく結合した。
【００６０】
実施例７
　第２金属が、セラミック酸化物表面を有する金属をぬらすという利点を備えもすること
を例示するように、実施例１の銀粉末スラリーは、クロム酸化物を形成する４４６ｇｒａ
ｄｅステンレススチール（chromium oxide forming 446 grade stainless steel）の表面
上で、溶融するまで約３０分間９７５℃まで空気中で加熱され（第２金属を欠いて）、そ
れから冷却された。
【００６１】
　図８は、この銀金属がこの表面上で丸まりを形成することを示している。この銀のバル
クは、広がらず、表面をぬらさない。視認検査は、この銀がクロム酸化物表面と結合しに
くかったことを示している。
【００６２】
実施例８
　実施例７と同じ条件下において、フィラー作製中、０．５μｍの平均粒子サイズを有す
る０．４重量％の粉末状アルミニウムが、銀粉末に付加された。図９は、溶融フィラー/
蒸気界面におけるアルミニウム酸化物の形成に起因して、結果として得られた、表面ぬれ
性の改善を示している。冷却されたフィラーは、セラミック酸化物表面とよく結合した。
【００６３】
　本願発明の効率の良さを例示するように、ろう付け結合が以下の実施例に記載されるよ
うに試験された。
【００６４】
実施例９
　耐熱性ステンレススチールの２つのシートは、実施例２に記載されたフィラーを用いて
結合された。スチールは、Ｈｉｔａｃｈｉ　Ｍｅｔａｌｓ　Ｌｔｄにより市販されている
商用グレードＺＭＧ２３２Ｌであった。フィラーは、シート間に位置し、それから、該シ
ートは、フィラー中の銀が溶融することに伴い、約３０分間大気雰囲気中で９７５℃まで
かまど（furnace）内で加熱され、その後、毎分２℃で冷却された。このスチールは、高
温でクロム酸化物の保護表面コーティングを形成し、該コーティングは、下に位置したス
チールと堅く結合し、また、このようなコーティングは、加熱する工程の間に形成した。
冷却すると、２つのシートは、互いに堅く結合した。それから、２つのシートを、結合強
度をテストするように剥離試験に曝した。剥離（または破損、failure）が起こった場合
、剥離は、フィラー内部でなく、フィラーと酸化物コーティングとの界面上でもなかった
ことが見出された。その代わりに、この剥離は、酸化物コーティングと下に位置する金属
との界面上に存在し、フィラーと酸化物コーティングとの間の結合強度を実証している。
【００６５】
　当業者は、本明細書内で記載された本願発明は、詳細に説明したもの以外に変更や変形
が可能であることを理解するであろう。本願発明の精神および技術的範囲内に含まれるも
のであれば、そのような変更例および変形例は、すべて本発明に含まれることを理解され
るべきである。
【００６６】
　本明細書および以下のクレームを通して、文脈上他の意味に解すべき場合を除いて用語
「含む（comprise）」と、「含む（comprises）」および「含んでいる（comprising）」
は、示された要素もしくは工程、または要素群もしくは工程群を含むことを意味するのを
理解されるであろう。
【００６７】
　本明細書における先行技術（またはそれから得られる情報）あるいは公知の事項につい
ての言及は、それらの刊行物（またはそれから得られる情報）あるいは公知の事項が、本
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明細書の関係する分野の公知技術の一部を構成するものであることの自認または承認また
はいかなる示唆を示すものでもなく、またそのように見なすべきではない。
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【図９】

【手続補正書】
【提出日】平成23年5月10日(2011.5.10)
【手続補正１】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００１３
【補正方法】変更
【補正の内容】
【００１３】
　また、本願発明によれば、ろう材フィラーによって一体に結合した少なくとも２つの部
品を含んで成る製品が提供され、ろう材フィラーは、２つの部品のそれぞれのセラミック
酸化物表面を結合し、ろう材フィラーは、貴金属と、アルミニウム（Ａｌ）、錫（Ｓｎ）
、ニッケル（Ｎｉ）、コバルト（Ｃｏ）、クロム（Ｃｒ）、鉄（Ｆｅ）、ジルコニウム（
Ｚｒ）およびチタン（Ｔｉ）のうちの１つまたはそれより多くの酸化物とを含んで成る。
【手続補正書】
【提出日】平成23年7月22日(2011.7.22)
【手続補正１】
【補正対象書類名】明細書
【補正対象項目名】００１１
【補正方法】変更
【補正の内容】
【００１１】
　本願発明によれば、フィラーによって、２つの部品のそれぞれのセラミック酸化物表面
を結合するためのろう付け方法が提供され、該プロセスは、
　酸化雰囲気中でフィラーを加熱する工程と、
　２つの部品のセラミック酸化物表面を加熱されたフィラーと接触させ、それによって、
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フィラーがセラミック酸化物表面をぬらす工程と、
　セラミック酸化物表面同士の間でフィラーを冷却して固化させ、それによって、２つの
部品のそれぞれのセラミック酸化物表面を結合する工程と、
を含んで成り、
　加熱する工程および接触させる工程において、フィラーが、少なくとも１つの溶融貴金
属と酸化物成分とから実質的に成り、該酸化物成分が、少なくとも１つの金属の安定で不
揮発性の酸化物の１つまたはそれより多くから形成され、かつ該酸化物成分が、溶融貴金
属と大きく合金化せず、それによって、溶融貴金属の表面上に存在する。
　また、フィラーによって、２つの部品のそれぞれのセラミック酸化物表面を結合するた
めのろう付け方法が提供され、該プロセスは、
　酸化雰囲気中でフィラーを加熱する工程と、
　２つの部品のセラミック酸化物表面を加熱されたフィラーと接触させ、それによって、
フィラーがセラミック酸化物表面をぬらす工程と、
　セラミック酸化物表面同士の間でフィラーを冷却して固化させ、それによって、２つの
部品のそれぞれのセラミック酸化物表面を結合する工程と、
を含んで成り、
　加熱する工程および接触させる工程において、フィラーが、少なくとも１つの溶融貴金
属と酸化物成分とから実質的に成り、該酸化物成分が、少なくとも１つの金属の安定で不
揮発性の酸化物の１つまたはそれより多くから形成され、かつ該酸化物成分が、溶融貴金
属と大きく合金化できず、それによって、溶融貴金属の表面上に存在する。
【手続補正書】
【提出日】平成23年7月29日(2011.7.29)
【手続補正１】
【補正対象書類名】特許請求の範囲
【補正対象項目名】全文
【補正方法】変更
【補正の内容】
【特許請求の範囲】
【請求項１】
　フィラーによって、２つの部品のそれぞれのセラミック酸化物表面を結合するためのろ
う付け方法であって、
　酸化雰囲気中で前記フィラーを加熱する工程と、
　前記２つの部品の前記セラミック酸化物表面を前記加熱されたフィラーと接触させ、そ
れによって、前記フィラーが前記セラミック酸化物表面をぬらす工程と、
　前記セラミック酸化物表面同士の間で前記フィラーを冷却して固化させ、それによって
、前記２つの部品の前記それぞれのセラミック酸化物表面を結合させる工程と、
を含んで成り、
　前記加熱する工程および前記接触させる工程において、前記フィラーが、少なくとも１
つの溶融貴金属と酸化物成分とから実質的に成り、該酸化物成分が、少なくとも１つの金
属の安定で不揮発性の酸化物の１つまたはそれより多くから形成され、かつ該酸化物成分
が、前記溶融貴金属と大きく合金化せず、それによって、溶融貴金属の表面上に存在する
、ろう付け方法。
【請求項２】
　前記セラミック酸化物表面と接触させた状態で前記フィラーを加熱することを特徴とす
る、請求項１に記載のろう付け方法。
【請求項３】
　前記少なくとも１つの貴金属が、銀（Ａｇ）、金（Ａｕ）、白金（Ｐｔ）およびパラジ
ウム（Ｐｄ）のうちの１つまたはそれより多くを含んで成ることを特徴とする、請求項１
または２に記載のろう付け方法。
【請求項４】
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　前記少なくとも１つの金属が、アルミニウム（Ａｌ）、錫（Ｓｎ）、ニッケル（Ｎｉ）
、コバルト（Ｃｏ）、クロム（Ｃｒ）、鉄（Ｆｅ）、ジルコニウム（Ｚｒ）およびチタン
（Ｔｉ）のうちの１つまたはそれより多くを含んで成ることを特徴とする、請求項１～３
のいずれか１項に記載のろう付け方法。
【請求項５】
　前記セラミック酸化物表面の少なくとも１つが、ＹＳＺのようなジルコニア、Ｃｒ２Ｏ

３およびＡｌ２Ｏ３のうちの１つまたはそれより多くを含んで成ることを特徴とする、請
求項１～４のいずれか１項に記載のろう付け方法。
【請求項６】
　加熱する前に、前記フィラーが、前記少なくとも１つの貴金属を含んで成る粉末、前記
少なくとも１つの金属を含んで成る付加的な粉末および結合剤のペーストまたはスラリー
を含んで成ることを特徴とする、請求項１～５のいずれか１項に記載のろう付け方法。
【請求項７】
　前記付加的な粉末の前記少なくとも１つの金属が、水素化物であることを特徴とする、
請求項６に記載のろう付け方法。
【請求項８】
　前記少なくとも１つの貴金属を含んで成る粉末および前記少なくとも１つの金属を含ん
で成る付加的な粉末の平均粒子半径が、０．１ミクロン～１００ミクロンの範囲であるこ
とを特徴とする、請求項６または７に記載のろう付け方法。
【請求項９】
　前記少なくとも１つの金属を含んで成る付加的な粉末の平均粒子サイズが、前記少なく
とも１つの貴金属を含んで成る粉末の平均粒子サイズよりも小さいことを特徴とする、請
求項６～８のいずれか１項に記載のろう付け方法。
【請求項１０】
　前記少なくとも１つの貴金属を含んで成る粉末が、第１貴金属の粉末および付加的な貴
金属の粉末または貴金属の合金の粉末を含んで成ることを特徴とする、請求項６～９のい
ずれか１項に記載のろう付け方法。
【請求項１１】
　前記少なくとも１つの金属を含んで成る粉末が、第１金属の粉末および第２金属の粉末
または金属の合金の粉末を含んで成ることを特徴とする、請求項６～１０のいずれか１項
に記載のろう付け方法。
【請求項１２】
　前記少なくとも１つの金属が、前記フィラー中の全金属の約１０重量％まで含まれるこ
とを特徴とする、請求項１～１１のいずれか１項に記載のろう付け方法。
【請求項１３】
　前記少なくとも１つの金属が、前記全金属の約０．１重量％～約５重量％の範囲で含ま
れることを特徴とする、請求項１２に記載のろう付け方法。
【請求項１４】
　前記少なくとも１つの金属が、前記全金属の約０．１重量％～約１重量％の範囲で含ま
れることを特徴とする、請求項１３に記載のろう付け方法。
【請求項１５】
　前記酸化雰囲気が、空気であることを特徴とする、請求項１～１４のいずれか１項に記
載のろう付け方法。
【請求項１６】
　前記フィラーを、前記少なくとも１つの貴金属の融点よりも約３℃～約１５℃高い範囲
で加熱することを特徴とする、請求項１～１５のいずれか１項に記載のろう付け方法。
【請求項１７】
　ろう材フィラーによって、一体に結合された少なくとも２つの部品を含んで成る製品で
あって、
　前記ろう材フィラーが、前記部品のそれぞれのセラミック酸化物表面を結合しており、
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また、該ろう材フィラーが、貴金属と、アルミニウム（Ａｌ）、錫（Ｓｎ）、ニッケル（
Ｎｉ）、コバルト（Ｃｏ）、クロム（Ｃｒ）、鉄（Ｆｅ）、ジルコニウム（Ｚｒ）および
チタン（Ｔｉ）１つまたはそれより多くの酸化物とから成る、製品。
【請求項１８】
　フィラーによって、２つの部品のそれぞれのセラミック酸化物表面を結合するためのろ
う付け方法であって、
　酸化雰囲気中で前記フィラーを加熱する工程と、
　前記２つの部品の前記セラミック酸化物表面を前記加熱されたフィラーと接触させ、そ
れによって、前記フィラーが前記セラミック酸化物表面をぬらす工程と、
　前記セラミック酸化物表面同士の間で前記フィラーを冷却して固化させ、それによって
、前記２つの部品の前記それぞれのセラミック酸化物表面を結合させる工程と、
を含んで成り、
　前記加熱する工程および前記接触させる工程において、前記フィラーが、少なくとも１
つの溶融貴金属と酸化物成分とから実質的に成り、該酸化物成分が、少なくとも１つの金
属の安定で不揮発性の酸化物の１つまたはそれより多くから形成され、かつ該酸化物成分
が、前記溶融貴金属と大きく合金化できず、それによって、溶融貴金属の表面上に存在す
る、ろう付け方法。
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