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【 手 続 補 正 書 】
【 提 出 日 】 平 成 18年 2月 20日 (2006.2.20)
【 手 続 補 正 １ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 特 許 請 求 の 範 囲
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 特 許 請 求 の 範 囲 】
　 　 【 請 求 項 １ 】 　 混 合 イ オ ン の 固 体 電 解 質 と 、 該 電 解 質 に 相 対 向 し て 表 面 に 形 成
さ れ た ア ノ ー ド 及 び カ ソ ー ド と 、 か ら な る 炭 化 水 素 セ ン サ に お い て 、
　 カ ソ ー ド が Ａ ｕ と Ａ ｌ と を 含 む 合 金 層 で あ る こ と を 特 徴 と す る 炭 化 水 素 セ ン サ 。
　 　 【 請 求 項 ２ 】 　 上 記 の カ ソ ー ド の 合 金 層 が 、 Ａ ｌ － Ａ ｕ 中 間 相 を 含 む 請 求 項 １ に 記 載
の 炭 化 水 素 セ ン サ 。
　 　 【 請 求 項 ３ 】 　 上 記 の カ ソ ー ド の 合 金 層 が 、 金 属 Ａ ｌ 相 と Ａ ｌ － Ａ ｕ 中 間 相 と を 含 む
請 求 項 １ に 記 載 の 炭 化 水 素 セ ン サ 。
　 　 【 請 求 項 ４ 】 　 上 記 の カ ソ ー ド の 合 金 層 が 、 固 体 電 解 質 表 面 に 接 す る Ａ ｌ － Ａ ｕ 中 間
相 を 含 む 第 １ 層 と 、 該 第 １ 層 を 覆 っ て 金 属 Ａ ｌ 相 を 含 む 第 ２ 層 と か ら 成 る 請 求 項 １ に 記 載
の 炭 化 水 素 セ ン サ 。
　 　 【 請 求 項 ５ 】 　 上 記 の カ ソ ー ド の 合 金 層 が 、 Ａ ｕ と Ａ ｌ と を 含 む 焼 結 層 で あ る 請 求 項
１ な い し ４ の 何 れ か に 記 載 の 炭 化 水 素 セ ン サ 。
　 　 【 請 求 項 ６ 】 　

。
　 　 【 請 求 項 ７ 】 　

。
　 　 【 請 求 項 ８ 】 　

。
　 　 【 請 求 項 ９ 】 　 混 合 イ オ ン の 固 体 電 解 質 と 、 該 電 解 質 に 相 対 向 し て 表 面 に 形 成
さ れ た ア ノ ー ド と カ ソ ー ド と 、 か ら な る 炭 化 水 素 セ ン サ に お い て 、 カ ソ ー ド が 、 固 体 電 解
質 に 接 す る Ａ ｕ を 主 成 分 と す る 第 １ 層 と 、 該 第 １ 層 の 上 に 被 覆 し た Ａ ｌ を 主 成 分 と す る 第
２ 層 と の 焼 結 層 で あ る こ と を 特 徴 と す る 炭 化 水 素 セ ン サ 。

伝 導 体

上 記 ア ノ ー ド 及 び 上 記 カ ソ ー ド に そ れ ぞ れ 接 続 さ れ た リ ー ド 線 を 備 え
て お り 、 上 記 ア ノ ー ド 及 び 上 記 カ ソ ー ド の 少 な く と も 一 方 と 上 記 リ ー ド 線 と が 、 Ａ ｕ と Ｐ
ｔ を 含 む 接 着 材 又 は Ａ ｕ と Ａ ｌ と を 含 む 合 金 を 含 む 接 着 材 に よ り 接 続 さ れ て い る 請 求 項 １
記 載 の 炭 化 水 素 セ ン サ

上 記 ア ノ ー ド 及 び 上 記 カ ソ ー ド の 少 な く と も 一 方 と 上 記 リ ー ド 線 と が
、 Ａ ｕ と Ａ ｌ と を 含 む 合 金 を 含 む 接 着 材 に よ り 接 続 さ れ て お り 、 か つ 上 記 ア ノ ー ド 及 び 上
記 カ ソ ー ド の 少 な く と も 一 方 と 上 記 リ ー ド 線 と が 、 同 一 の 金 属 成 分 を 含 む 請 求 項 ６ 記 載 の
炭 化 水 素 セ ン サ

上 記 カ ソ ー ド に 上 記 リ ー ド 線 が 、 Ａ ｕ と Ａ ｌ と を 含 む 合 金 を 含 む 接 着
材 に よ り 接 続 さ れ て い る 請 求 項 ６ 記 載 の 炭 化 水 素 セ ン サ

伝 導 体



　 　 【 請 求 項 １ ０ 】 　 上 記 の カ ソ ー ド が 、 上 記 の 焼 結 層 に は 、 上 記 第 １ 層 と 第 ２ 層 と の 焼
結 に よ る Ａ ｕ － Ａ ｌ 中 間 相 を 有 す る こ と を 特 徴 と す る 請 求 項 に 記 載 の 炭 化 水 素 セ ン サ 。
　 　 【 請 求 項 １ １ 】 　 混 合 イ オ ン 伝 導 体 の 固 体 電 解 質 と 、 該 電 解 質 の 表 面 に 相 対 向 し て 形
成 さ れ た ア ノ ー ド と カ ソ ー ド と 、 か ら な る 炭 化 水 素 セ ン サ に お い て 、 カ ソ ー ド が 、 金 属 Ａ
ｕ と Ａ ｌ と の 混 合 粉 末 の 焼 結 体 で あ り 、 且 つ Ａ ｕ － Ａ ｌ 中 間 相 を 有 す る こ と を 特 徴 と す る
炭 化 水 素 セ ン サ 。
　 　 【 請 求 項 １ ２ 】 　 上 記 の Ａ ｕ － Ａ ｌ 中 間 相 が 、 Ａ ｌ 2 Ａ ｕ 、 Ａ ｌ Ａ ｕ 、 Ａ ｌ Ａ ｕ 2 、 Ａ
ｌ 2 Ａ ｕ 5 、 Ａ ｌ Ａ ｕ 3 、 Ａ ｌ Ａ ｕ 4 の 何 れ か 一 種 を 含 む 請 求 項 ２ 、 ３ 、 ４ 、 及 び の
何 れ か に 記 載 の 炭 化 水 素 セ ン サ 。
　 　 【 請 求 項 １ ３ 】 　 上 記 の 固 体 電 解 質 に は 、 ア ノ ー ド を 囲 繞 す る ア ノ ー ド 室 に 炭 化 水 素
拡 散 律 速 層 を 備 え て 、 電 流 限 界 型 炭 化 水 素 セ ン サ と し た こ と を 特 徴 と す る 請 求 項 １ な い し

の 何 れ か に 記 載 の 炭 化 水 素 セ ン サ 。
　 　 【 請 求 項 １ ４ 】 　 上 記 固 体 電 解 質 が 、 少 な く と も 第 ３ の 金 属 元 素 と し て Ｃ ｅ 以 外 の 希
土 類 元 素 を 含 む バ リ ウ ム セ リ ウ ム 系 酸 化 物 で あ る こ と を 特 徴 と す る 請 求 項 １ な い し の
何 れ か に 記 載 の 炭 化 水 素 セ ン サ 。
　 　 【 請 求 項 １ ５ 】 　 上 記 の 希 土 類 元 素 が ガ ド リ ニ ウ ム で あ る こ と を 特 徴 と す る 請 求 項

に 記 載 の 炭 化 水 素 セ ン サ 。
　 　 【 請 求 項 １ ６ 】 　 混 合 イ オ ン の 固 体 電 解 質 基 板 と 、 該 電 解 質 基 板 に 相 対 向 し て
表 面 に 形 成 さ れ た ア ノ ー ド と カ ソ ー ド と 、 か ら な る 炭 化 水 素 セ ン サ の 製 造 方 法 に お い て 、
　 該 電 解 質 基 板 上 に 、 Ａ ｕ を 主 成 分 に 含 む ペ ー ス ト を 塗 布 し 、 そ の 塗 膜 を 焼 き 付 け て Ａ ｕ
皮 膜 を 形 成 し 、 次 い で 、 該 Ａ ｕ 皮 膜 上 に Ａ ｌ を 主 成 分 に 含 む ペ ー ス ト を 塗 布 し て の ち 焼 き
付 け て 合 金 層 の 皮 膜 を 形 成 し 、 該 合 金 層 を カ ソ ー ド と す る こ と を 特 徴 と す る 炭 化 水 素 セ ン
サ の 製 造 方 法 。
　 　 【 請 求 項 １ ７ 】 　 混 合 イ オ ン の 固 体 電 解 質 基 板 と 、 該 電 解 質 基 板 に 相 対 向 し て
表 面 に 形 成 さ れ た ア ノ ー ド と カ ソ ー ド と 、 か ら な る 炭 化 水 素 セ ン サ の 製 造 方 法 に お い て 、
　 該 電 解 質 基 板 上 に 、 Ａ ｕ と Ａ ｌ と を 主 成 分 に 含 む ペ ー ス ト を 塗 布 し 、 そ の 塗 膜 を 焼 き 付
け て Ａ ｕ と Ａ ｌ と を 含 む 合 金 層 の 皮 膜 を 形 成 し て 、 該 合 金 層 を カ ソ ー ド と す る こ と を 特 徴
と す る 炭 化 水 素 セ ン サ の 製 造 方 法 。
　 　 【 請 求 項 １ ８ 】 　 上 記 の カ ソ ー ド の 合 金 層 が 、 Ａ ｌ － Ａ ｕ 中 間 相 を 含 む 請 求 項 又
は に 記 載 の 炭 化 水 素 セ ン サ の 製 造 方 法 。
　 　 【 請 求 項 １ ９ 】 　 上 記 の カ ソ ー ド の 合 金 層 が 、 金 属 Ａ ｌ 相 と Ａ ｌ － Ａ ｕ 中 間 相 と を 含
む 請 求 項 又 は に 記 載 の 炭 化 水 素 セ ン サ の 製 造 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ２ ０ 】 　 上 記 の カ ソ ー ド の 合 金 層 が 、 固 体 電 解 質 表 面 に 接 す る Ａ ｌ － Ａ ｕ 中
間 相 を 含 む 第 １ 層 と 、 該 第 １ 層 を 覆 う 金 属 Ａ ｌ 層 を 含 む 第 ２ 層 と か ら 成 る 請 求 項 に 記
載 の 炭 化 水 素 セ ン サ の 製 造 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ２ １ 】 　 上 記 の カ ソ ー ド の 合 金 層 が 、 Ａ ｕ と Ａ ｌ と の 焼 結 層 で あ る 請 求 項 １
６ な い し ２ ０ の 何 れ か に 記 載 の 炭 化 水 素 セ ン サ の 製 造 方 法 。
【 手 続 補 正 ２ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ ０ ８
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ ０ ０ ８ 】
　 そ こ で 、 発 明 者 ら は 、 高 プ ロ ト ン を 示 す バ リ ウ ム セ リ ウ ム 系 酸 化 物 を 用 い た 限 界
電 流 式 （ 定 電 位 電 解 式 ） の 炭 化 水 素 セ ン サ を 提 案 し て き た （ 特 開 平 １ ０ － ３ ０ ０ ７ １ ８ 号
） 。 こ の セ ン サ は 、 炭 化 水 素 に 良 好 に 応 答 し 、 酸 素 が な い 状 態 で は 数 ｐ ｐ ｍ か ら 数 ％ オ ー
ダ ー の 範 囲 で 炭 化 水 素 を ほ ぼ リ ニ ア に 検 出 で き た 。
【 手 続 補 正 ３ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ １ ２
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【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
　 　 　 【 ０ ０ １ ２ 】
　 　 【 課 題 を 解 決 す る た め の 手 段 】
　 本 発 明 の 炭 化 水 素 セ ン サ は 、 混 合 イ オ ン の 固 体 電 解 質 と 、 該 電 解 質 に 相 対 向 し て
表 面 に 形 成 さ れ た ア ノ ー ド と カ ソ ー ド と 、 か ら な る 炭 化 水 素 セ ン サ で あ る が 、 カ ソ ー ド が
Ａ ｕ と Ａ ｌ と を 含 む 合 金 層 で 形 成 さ れ た こ と を 特 徴 と す る も の で あ る 。
【 手 続 補 正 ４ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ １ ７
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
　 　 　 【 ０ ０ １ ７ 】
　 　 【 発 明 の 実 施 の 形 態 】
　 本 発 明 の セ ン サ は 、 プ ロ ト ン を 固 体 電 解 質 に 使 用 す る 炭 化 水 素 セ ン サ で あ る が 、
プ ロ ト ン の 高 い 酸 化 物 は 、 概 し て 同 時 に 、 酸 化 物 イ オ ン に 対 し て も 伝 導 性 を 有 す る
。 本 発 明 は 、 固 体 電 解 質 に は 、 混 合 イ オ ン 電 導 体 ， 即 ち 、 プ ロ ト ン － 酸 化 物 イ オ ン 電 解 質
を 利 用 す る 。 こ の よ う な 電 解 質 は 、 は 、 バ リ ウ ム セ リ ウ ム 系 Ｂ ａ － Ｃ ｅ 系 酸 化 物
が 利 用 さ れ る 。 こ の 酸 化 物 は 、 プ ロ ト ン が 高 い と 共 に 、 酸 化 物 イ オ ン も 高 い
。
　 こ の よ う な 固 体 電 解 質 は 、 薄 い 基 板 と し て 、 形 成 さ れ 、 基 板 の 両 面 に は 電 極 が 形 成 さ れ
る が 、 本 発 明 に お い て は ， カ ソ ー ド を 、 Ａ ｕ と Ａ ｌ と を 含 む 合 金 層 で 形 成 す る 。
【 手 続 補 正 ５ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ １ ８
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ ０ １ ８ 】
　 本 発 明 に お い て 、 カ ソ ー ド の 合 金 層 中 に Ａ ｌ に 対 す る 合 金 成 分 と し て Ａ ｕ を 利 用 す る の
は 、 Ａ ｕ は 、 Ａ ｌ と 合 金 化 し て 、 下 記 の よ う な Ａ ｌ － Ａ ｕ 中 間 相 を 形 成 し 、 こ れ ら の 中 間
相 は 、 ９ ０ ０ ℃ ま で は 雰 囲 気 中 酸 素 と の 反 応 性 が 著 し く 低 い の で 、 ア ノ ー ド は 、 雰 囲 気 か
ら の 酸 素 の イ オ ン 化 に 関 与 せ ず 、 し か も 、 が 比 較 的 高 い か ら で あ る 。
【 手 続 補 正 ６ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ ２ ８
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ ０ ２ ８ 】
　 本 発 明 に お い て は 、 固 体 電 解 質 に は 、 バ リ ウ ム セ リ ウ ム 系 （ Ｂ ａ － Ｃ ｅ 系 ） 酸 化 物 の プ
ロ ト ン 、 一 般 式 で 、 Ｂ ａ Ｃ ｅ Ｏ 3 - α が プ ロ ト ン が 高 い の で 利 用 さ れ る 。 特 に
、 Ｃ ｅ の 一 部 を 他 の 希 土 類 元 素 Ｌ ｎ で 置 換 し た Ｂ ａ Ｃ ｅ 1 - x Ｌ ｎ x Ｏ 3 - α の 焼 結 体 が 利 用 で
き る 。 希 土 類 元 素 に は 、 ガ ド リ ニ ウ ム Ｇ ｄ が 好 ま し く 利 用 さ れ る 。
【 手 続 補 正 ７ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ ３ １
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ ０ ３ １ 】
　 こ の 制 限 電 流 式 セ ン サ は 、 炭 化 水 素 濃 度 を リ ニ ア に 検 出 す る プ ロ ト ン 伝 導 型 限 界 電 流 式
セ ン サ で あ り 、 雰 囲 気 中 の 炭 化 水 素 ガ ス は 、 拡 散 律 速 孔 ８ ０ を 拡 散 移 動 し て 、 ア ノ ー ド 室
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５ ０ に 拡 散 移 動 し て 、 ア ノ ー ド ５ に 到 達 す る 。 到 達 し た 炭 化 水 素 は 、 ア ノ ー ド の 表 面 で 電
解 に よ り プ ロ ト ン に 解 離 し 、 プ ロ ト ン が 、 固 体 電 解 質 基 板 ５ 中 を し 、 カ ソ ー ド で 水 素
と し て 放 出 さ れ る 。 こ の と き 、 プ ロ ト ン 移 動 量 に 応 じ て 電 流 が 流 れ る こ と に な り 、 拡 散 律
速 さ れ た 炭 化 水 素 量 （ 濃 度 ） に 対 し て 限 界 電 流 が 現 れ る 。
【 手 続 補 正 ８ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ ４ ４
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ ０ ４ ４ 】
　 図 ７ に 、 触 媒 が あ っ て 排 ガ ス に 酸 素 が な い 場 合 と 、 触 媒 が な く て 高 濃 度 の 酸 素 が 混 合 し
た 場 合 と で 、 炭 化 水 素 濃 度 と セ ン サ の 出 力 電 流 の 関 係 を 示 す 。 こ の 実 施 例 の セ ン サ は 、 酸
素 が な い 場 合 も 高 濃 度 の 酸 素 が 混 合 し た と き で も 、 炭 化 水 素 （ Ｈ Ｃ ） 濃 度 に 対 す る 出 力 電
流 は 一 定 で 、 実 質 的 に 差 は 生 じ な い 。 酸 素 が 高 濃 度 に 混 入 し た と き の 図 に 示 す よ う な
従 来 セ ン サ で 出 力 電 流 が 低 下 し た も の と 対 比 す れ ば 、 本 発 明 の セ ン サ は 、 雰 囲 気 中 に 高 濃
度 酸 素 混 入 し た 時 で も 雰 囲 気 中 の 炭 化 水 素 濃 度 を 高 精 度 に 検 出 可 能 で あ る こ と が わ か る 。
【 手 続 補 正 ９ 】
【 補 正 対 象 書 類 名 】 明 細 書
【 補 正 対 象 項 目 名 】 ０ ０ ４ ７
【 補 正 方 法 】 変 更
【 補 正 の 内 容 】
【 ０ ０ ４ ７ 】
（ 実 施 例 ）  
　 本 実 施 例 は 、 一 対 の 電 極 と Ｂ ａ － Ｃ ｅ 系 酸 化 物 を 固 体 電 解 質 に 用 い た 炭 化 水 素 セ ン サ に
お い て 、 電 極 と し て カ ソ ー ド と 共 に 、 カ ソ ー ド に 接 続 し て カ ソ ー ド 電 流 を 取 り 出 す リ ー ド
の 接 着 材 に も Ａ ｕ と Ａ ｌ と の 合 金 層 を 用 い た 事 例 を 示 す も の で あ る 。
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