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Beschreibung

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft das Verbin-
den dichter Kérper aus feuerfestem Metall wie aus
Wolfram oder Molybdan mit kohlenstoffhaltigen Kor-
pern und insbesondere die Anwendung eines Reak-
tionslétverfahrens bei hoher Temperatur zum Verbin-
den dichter Koérper aus Wolfram oder Molybdan oder
aus Legierungen davon mit kohlenstoffhaltigen Un-
terlagen bzw. Tragern, wie mit Graphit- oder Kohlen-
stoff-Kohlenstoff-Kompositen. In ganz besonderer
Weise betrifft die Erfindung das Reaktions(hart)léten
von Roéntgenstrahlen erzeugenden Anoden, die in
erster Linie entweder aus Molybdan oder Wolfram
hergestellt sind, an Graphit-Trager oder eine Kohlen-
stoffmatrix und an Kohlefaser-verstarkte Komposit-
trager zur Erzeugung von Bauteilen, die sich zum
Einsatz bei hoher Temperatur in einer Vakuumumge-
bung eignen, worin sich Temperatur-Kreislaufe ab-
spielen und sich gemeinsame Tendenzen zu uner-
wilnschten chemischen Reaktionen, z.B. einer Koh-
lenstoff-Diffusion aus dem Trager unter Bildung von
wesentlichen Anteilen an Metallcarbid, ergeben wir-
den.

Hintergrund der Erfindung

[0002] Es gibt verschiedene Anwendungen, bei de-
nen es erwinscht ist, feuerfeste Korper aus Wolfram
oder Molybdan an einem kohlenstoffhaltigen Subst-
rat so zu befestigen, dass eine wirkungsvolle Verbin-
dung geschaffen wird, die Uber verlangerte Zeitrau-
me in einer Umgebung hoher Temperatur, d.h. ober-
halb 1000°C und in bestimmten Fallen oberhalb 1500
oder sogar 2000°C, hinreichend gut bestehen bleibt.
Eine derartige Anwendung solcher Strukturen liegt
auf dem Gebiet rotierender Rdntgenstrahl-Anoden,
und US 3,579,022 betrifft die Erzeugung einer Dreha-
node fir eine Rontgenstrahlréhre, worin eine Wolf-
ram-Rhenium-Legierung an eine Graphit-Unterlage
gebunden wird, wobei zuerst eine diinne Schicht aus
Rhenium mit einer Dicke von einigen um abgeschie-
den wird. In US 3,649,355 wird eine Graphit-Unterla-
ge fur eine Dreh-Rontgenstrahl-Anode zuerst mit
Wolfram in einem Plasma bespriiht, um einen Uber-
zug aus im Wesentlichen reinem Wolfram oder einer
Legierung davon mit Rhenium, Osmium oder dgl. zu
erzeugen. Danach wird eine AuRenschicht aus Wolf-
ram vorzugsweise aus der Gas-Phase mit CVD oder
dgl. abgeschieden. In US 3,689,795 wird eine Unter-
lage aus Molybdan oder einer Molybdan-Legierung
mit einer Dicke von ca. 6 mm angewandt, und es wird
eine Brennpunktspur aus reinem Wolfram oder einer
Wolfram-Rhenium-Legierung mit chemischer Dampf-
abscheidung (CVD) oder einem ahnlichen Verfahren
aufgebracht. Zur Verbesserung der Bruchbestandig-
keit einer derartigen Molybdan-Unterlage wird vorge-
schlagen, die Unterlage unter Anwendung einer me-
tallurgischen Pulver-Technik aus einer Mischung aus
Metallpulvern zu bilden, und zwar so, dass die Unter-

lage 50 bis 500 ppm Bor enthalt.

[0003] US 4,132,917 zeigt einen Graphit-Kérper,
der ein Metallband aufweist, das darauf fur eine
Brennpunktspur geldtet ist. Dargestellt und erlautert
ist im Patent die Anwendung einer Schicht aus Mo-
lybdan oder einer Molybdan-Legierung, die am Gra-
phit-Koérper anliegt, sowie aus einer Schicht aus einer
Wolfram-Rhenium-Legierung, die dariber angeord-
net ist. In einer Ausflihrungsform wird ein dinner
Uberzug aus Titancarbid auf das Graphit durch CVD
aufgebracht, bevor ein Metallring der gewlnschten
Form mit einer Ti- oder Zr-Folie oder -Pulverpaste
aufgeldtet wird, wobei der Ring mit einem pulverme-
tallurgischen Verfahren gebildet sein kann.

[0004] In US 4,516,255 ist die Verwendung einer
Dreh-Réntgenstrahl-Anode aus einer Molybdan-Le-
gierung, die etwas Kohlenstoff enthalt, wie aus TZM,
offenbart, welche mit einem Brennpunktsweg aus
Wolfram oder einer Wolfram-Legierung versehen ist.
Unter Anwendung von Plasma-Sprihen oder dgl.
wird ein Oxidlberzug, wie aus Titanoxid, auf dem
TZM-Korper gebildet, vorzugsweise nachdem eine
Zwischenschicht aus Molybdan (Mo) oder Wolfram
(W) mit einer Dicke von 10 bis 200 pm durch Plas-
ma-Spruhen oder dgl. aufgebracht worden ist.

[0005] In US 4,990,402 ist die technische Lehre
zum Verbinden eines Metall-Teils mit einer Faser-ver-
starkten pyrolytischen Graphit-Struktur oder dgl. wie
fur eine Struktur enthalten, worin die Fasern unregel-
maRig verteilt sind. Zum Anldten einer Molybdan-Le-
gierungskomponente, wie aus TZM, wird ein Lotmit-
tel verwendet, das aus 70% Silber, 27% Kupfer und
ca. 3% Titan zusammengesetzt ist.

[0006] Obwohl sich solche und &hnliche Verbin-
dungsverfahren als vernlnftig und wirkungsvoll fir
bestimmte Anwendungen erwiesen haben, ist weiter-
hin nach verbesserten Verfahren zur Bindung dichter
feuerfester Metallkorper, wie solcher aus Wolfram,
Molybdan und deren Legierungen, an kohlenstoffhal-
tige Trager durch Schaffung von Bindungen gesucht
worden, die eine ausgezeichnete Hochtemperatur-
stabilitat Gber einen langen Zeitraum sogar bei relativ
wesentlichen Unterschieden der Warmeausdeh-
nungskoeffizienten, die eigentlich Spannungen an ei-
ner solchen Verbindungsstelle erzeugen wirden, zei-
gen und ergeben, wobei gleichzeitig eine Diffusion
von Kohlenstoff aus einem solchen Trager in den
dichten feuerfesten Metallkérper unterbunden wird.
AuBBerdem sollte, bei Verbindung einer Roéntgen-
strahl-Anode an einen Trager, die Warmeleitfahigkeit
durch die Verbindungsstelle hindurch vorzugsweise
gleichwertig sein, so dass kein Hitzefluss-Schock er-
zeugt wird, der die Hitze abschrecken wirde, die aus
einem freien Fluss weg von der Anode erzeugt wird,
und die Warmekapazitat des Tragers und sein Ab-
strahlvermdgen sollten ebenfalls gleichwertig sein,
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um die auf ihn Ubertragene Warme gleichmafig zu
verteilen.

Zusammenfassung der Erfindung

[0007] Durch die Erfindung wird ein Verfahren ge-
mal Anspruch 1 zum Verbinden von Koérpern aus
feuerfestem Metall in elementarer Form mit kohlen-
stoffhaltigen Tragern angegeben und zur Verfligung
gestellt, und zwar so, dass eine Bindung erzeugt
wird, die befahigt ist, Temperaturen von mindestens
so hoch wie 1300°C und vorzugsweise von mindes-
tens 1500 bis 1600°C Uber deutlich lange Zeitrdume
und sogar noch héheren Temperaturen Uber kiirzere
Zeitrdume Stand zu halten, und die, vielleicht noch
wichtiger, fahig ist, haufigen Kreislaufen zwischen
viel niedrigeren Temperaturen, z.B. nahe Raumtem-
peratur, und solch hohen Temperaturen Stand zu hal-
ten. Mit weiteren zu bestimmten bevorzugten Verfah-
ren alternativen Verfahren werden Bindungen er-
zeugt, die die Befahigung aufweisen, bei einer Tem-
peratur von ca. 2000°C oder darlber eingesetzt zu
werden.

[0008] In einer bevorzugten Ausfiihrungsform wer-
den ein Reaktivmetall, vorzugsweise in der Form ei-
ner Folie, und eine Pulver-Mischung, enthaltend ein
Borid des feuerfesten Metalls, das verbunden wird,
ein Carbid des Reaktivmetalls und vorzugsweise zu-
satzliches elementares Metall, z.B. eines aus der Fo-
lie und/oder dem Metallkérper, zwischen komple-
mentaren Oberflachen der Korper eingebracht, die
verbunden werden. Dieses Bauteil wird dann auf eine
Reaktionsléttemperatur erhitzt (wie dies nachfolgend
noch spezifischer definiert wird). Zum Verbinden
dichter Wolframkdrper, z.B. derjenigen aus Einkris-
tall-Wolfram oder dgl., kann eine alkoholische Auf-
schldammung von Partikeln aus Wolframborid plus ei-
nem Carbid eines Reaktivmetalls, z.B. aus Hafnium
(Hf)- und/oder Zirkon (Zr)-Carbid, auf den kohlen-
stoffhaltigen Trager aufgebracht werden, wobei die
Aufschldammung auch einige dieser Metalle in ele-
mentarer Form einschlielen kann. Wird ein Kdrper
aus Mo oder einer Mo-Legierung verbunden, wird
W-Borid durch Mo-Borid ersetzt. Reaktivmetall in
Form einer Paste oder vorzugsweise einer Folie wird
in Gegenuberstellung mit der W- oder Mo-Oberflache
angeordnet, die verbunden wird. Die Aufschlammung
enthalt vorzugsweise Pulver aus dem Reaktivmetall
der Folie (und auch das Metall des Carbids, sollte
dieses ein anderes sein), und sie enthalt vorzugswei-
se auch W- oder Mo-Pulver (abhéangig vom zu verbin-
denden Korper). Mit dem Verfahren wird eine feste
und starke Verbindungsstelle geringer Dicke mit gu-
ter Warmeleitfahigkeit erzeugt, was besonders wert-
voll zur Herstellung einer Réntgenstrahl-Anode ist.
Die kohlenstoffhaltigen Substrate kénnen z.B. Kérper
aus dichtem Graphit oder Kohlenstoff-Kohlen-
stoff-Komposite sein, worin jedes Blindel aus Kohlen-
stofffasern oder Kohlenstoffflamenten aus Webstoff

in einer Richtung quer zur Oberflache des verbunde-
nen dichten feuerfesten Korpers ausgerichtet ist und
verlauft, wobei die Komposite auch Fasern enthalten
kénnen, die parallel zur Oberflache ausgerichtet sind.

[0009] In einer besondern Ausfiihrungsform wird
durch die Erfindung ein Verfahren zur Herstellung ei-
ner Rontgenstrahlréhren-Zielanode angegeben und
zur Verfiigung gestellt, wobei das Verfahren die Be-
reitstellung eines dichten Koérpers aus Wolfram (W)-
oder Molybdan (Mo)-Metall, die sich dazu eignen, als
Zielanode zur Erzeugung von Roéntgenstrahlen zu
dienen, die Bereitstellung eines kohlenstoffhaltigen
Tragerkorpers mit der Befahigung, hohen Temperatu-
ren unter Vakuumbedingungen Stand zu halten, wel-
cher eine Oberflache komplementar zu einer Oberfla-
che des genannten dichten Koérpers aufweist, das
Uberziehen der genannten komplementaren Oberfl&-
che des genannten Tragerkorpers mit einer Material-
schicht aus einer Mischung aus teilchenférmigem Hf-
oder Zr-Carbid und aus teilchenférmigem Wolfram-
oder Molybdanborid sowie das Verbinden des ge-
nannten dichten Kérpers mit dem genannten kohlen-
stoffhaltigen Anodentrager durch Einfligen einer
Schicht aus elementarem Hafnium (Hf) oder Zirkon
(Zr) zwischen den genannten komplementaren Ober-
flachen des genannten Tragerkdrpers und dem ge-
nannten dichten Korper, die Anordnung in Gegenu-
berstellung der genannten komplementaren Oberfla-
chen des genannten dichten Korpers und des ge-
nannten Tragers und schlieBlich das Erhitzen auf
eine Reaktionslottemperatur unter Vakuum oder ei-
ner inerten Atmosphare umfasst, so dass der ge-
nannte dichte Koérper danach fest und stark am koh-
lenstoffhaltigen Trager haftet. Das entstandene Pro-
dukt ergibt einen guten Warmefluss aus dem Ano-
denkorper in den Trager bei den entsprechenden Be-
triebstemperaturen.

[0010] In einer bevorzugteren Ausfiihrungsform
wird durch die Erfindung ein Verfahren zum Verbin-
den eines dichten Wolfram (W)- oder Molybdan
(Mo)-Kdrpers mit einem kohlenstoffhaltigen Trager
angegeben und zur Verfliigung gestellt, wobei das
Verfahren die Bereitstellung eines dichten W- oder
Mo-Metallkdrpers, welcher eine Oberflache aufweist,
die zur Verbindung mit einem weiteren Korper vorge-
sehen ist, die Bereitstellung eines kohlenstoffhaltigen
Tragerkorpers mit der Befahigung, hohen Temperatu-
ren in der Abwesenheit von Luft Stand zu halten, wel-
cher Trager eine Oberflache aufweist, die komple-
mentar zur genannten bezeichneten Oberflache des
genannten dichten Kérpers vorliegt, das Uberziehen
der genannten komplementaren Oberflache des ge-
nannten Tragerkdrpers mit einer Materialschicht aus
einer Schicht aus Partikeln eines feuerfesten Metall-
borids und eines Metallcarbids, die Bereitstellung ei-
ner Reaktivmetallschicht und die Anordnung in Ge-
genilberstellung der genannten zwei komplementa-
ren Oberflachen mit der genannten Schicht dazwi-
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schen sowie das Verbinden des genannten dichten
Korpers mit dem genannten kohlenstoffhaltigen Tra-
gerkorper durch Erhitzen auf eine Reaktionsléttem-
peratur umfasst, so dass der genannte feuerfeste
Metallkdrper danach fest und stark am genannten
kohlenstoffhaltigen Trager haftet, wobei sich eine
Zwischenbarriere/sperre zwischen den genannten
zwei Korpern bildet, wodurch eine Diffusion von Koh-
lenstoff aus dem genannten Tragerkdrper in den ge-
nannten feuerfesten Metallkdrper verringert bzw. un-
terbunden wird.

[0011] In einer ganz besonders bevorzugten Aus-
fuhrungsform wird durch die Erfindung ein Verfahren
zum Verbinden eines dichten feuerfesten Metallkor-
pers aus Wolfram (W) oder Molybdan (Mo) an einen
kohlenstoffhaltigen Trager angegeben und zur Verfi-
gung gestellt, wobei das Verfahren die Bereitstellung
eines dichten feuerfesten Metallkdrpers aus W oder
Mo, welcher eine Oberflache zur Verbindung mit ei-
nem weiteren Korper aufweist, die Bereitstellung ei-
nes kohlenstoffhaltigen Tragers mit der Befahigung,
hohen Temperaturen in der Abwesenheit von Luft
Stand zu halten, welcher eine zur genannten Oberfla-
che des genannten dichten Kérpers komplementare
Oberflache aufweist, das Uberziehen der genannten
komplementaren Oberflache des genannten Tragers
mit einer Materialschicht aus einer Mischung aus
Partikeln eines Borids des feuerfesten Metalls des
Koérpers und eines Reaktiv- oder Feuerfest-Metallcar-
bids, das Anordnen der zwei komplementaren Ober-
flachen in Gegenuberstellung sowie das Verbinden
des genannten feuerfesten Metallkdrpers mit dem
genannten kohlenstoffhaltigen Trager durch Erhitzen
auf eine Reaktionsléttemperatur von mindestens ca.
2200°C umfasst, so dass der genannte feuerfeste
Metallkdrper danach fest und stark am kohlenstoff-
haltigen Trager haftet und eine Zwischenbarriere da-
zwischen gebildet wird, die die Diffusion von Kohlen-
stoff aus dem genannten Trager in den genannten
feuerfesten Metallkérper sowohl bei der genannten
Stufe zum Verbinden als auch beim spateren Einsatz
des genannten Koérpers in einer Umgebung hoher
Temperatur verringert.

[0012] In schlieRlich noch einer weiteren Ausfih-
rungsform wird durch die vorliegende Erfindung ein
Verfahren zum Verbinden eines dichten Molybdan
(Mo)-Kérpers an einen kohlenstoffhaltigen Trager an-
gegeben und zur Verfligung gestellt, wobei das Ver-
fahren die Bereitstellung eines dichten Mo-Kérpers,
der eine Oberflache zur Verbindung mit dem weiteren
Koérper aufweist, die Bereitstellung eines kohlenstoff-
haltigen Tragerkorpers mit der Befahigung, mindes-
tens so hohen Temperaturen wie ca. 1900°C in der
Abwesenheit von Luft Stand zu halten, wobei der Tra-
ger eine zur genannten Oberflache des genannten
dichten Mo-Koérpers komplementare Oberflache auf-
weist, die Bereitstellung einer Hf- oder Zr-Metallfolie
zur angrenzenden Anordnung an der genannten be-

zeichneten Oberflache, das Uberziehen der genann-
ten komplementaren Oberflache des genannten Tra-
gerkorpers mit einer Materialschicht aus einer Mi-
schung aus Teilchen von Mo-Borid, Hf- und/oder
Zr-Carbid, elementarem Mo und aus elementarem Hf
und/oder Zr, das Anordnen der genannten zwei kom-
plementaren Oberflachen mit der genannte Folie da-
zwischen in Gegenuberstellung sowie das Verbinden
des genannten dichten Kdrpers mit dem genannten
kohlenstoffhaltigen Tragerkorper durch Erhitzen auf
eine Temperatur bei oder nahe der eutektischen Tem-
peratur fir eine Ldsung, die Mo, MoB und Hf
und/oder Zr umfasst, und durch Halten der genann-
ten Temperatur eine Zeit lang umfasst, die fir Mo und
Hf und/oder Zr hinreicht, um Carbide durch Reaktio-
nen der Oberflache des genannten kohlenstoffhalti-
gen Tragers zu bilden, so dass der genannte feuer-
feste Metallkdrper danach fest und stark am genann-
ten kohlenstoffhaltigen Trager haftet, wobei eine Zwi-
schenbarriere, die sich zwischen den genannten
zwei Korpern gebildet hat, die Diffusion von Kohlen-
stoff aus dem genannten Tragerkorper in den ge-
nannten feuerfesten Metallkdrper verringert.

Kurze Beschreibung der Zeichnungen

[0013] Dargelegtin Eig. 1 ist ein Verfahren zum Ver-
binden eines dichten feuerfesten Metallkdrpers mit
einem kohlenstoffhaltigen Trager unter Ausgestal-
tung verschiedener Merkmale der Erfindung.

[0014] Dargelegtin Fig. 2 ist ein alternatives Verfah-
ren zum Verbinden eines dichten feuerfesten Metall-
korpers mit einem kohlenstoffhaltigen Trager unter
Ausgestaltung verschiedener Merkmale der Erfin-
dung.

[0015] Dargelegt in Fig. 3 ist ein weiteres alternati-
ves Verfahren zum Verbinden eines dichten feuerfes-
ten Metallkérpers mit einem kohlenstoffhaltigen Tra-
ger unter Ausgestaltung verschiedener Merkmale der
Erfindung.

Detaillierte Beschreibung bevorzugter Ausfiihrungs-
formen

[0016] Es ist herausgefunden worden, dass das ge-
nerelle Ziel zum Verbinden eines dichten feuerfesten
Metallkdrpers aus Wolfram oder Molybdan mit einem
kohlenstoffhaltigen Substrat, das einen relativ niedri-
gen Warmeausdehnungskoeffizient (coefficient of
thermal expansion = CTE) aufweist, einschlieRlich
von Kohlenstoff-Kohlenstoff-Kompositen, in sehr wir-
kungsvoller Weise durch Anwendung eines Reakti-
onsloétverfahrens in der Gegenwart eines feuerfesten
Metallborids und eines Reaktivmetallcarbids zu be-
werkstelligen ist. Mit "dichtem Koérper aus Wolfram
oder Molybdan" ist fur die Zwecke der vorliegenden
Anmeldung ein Kérper gemeint, der eine Dichte von
mindestens 80% seiner theoretischen Maximaldichte
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(vorzugsweise von mindestens ca. 90% und noch be-
vorzugter von mindestens ca. 95%) aufweist, wobei
der Korper elementares Wolfram, elementares Mo-
lybdan oder eine Legierung dieser beiden mit min-
destens ca. 90% Wolfram oder 90% Molybdan ent-
halt. Mit Reaktivmetall ist ein Metall gemeint, das ei-
nen Schmelzpunkt von ca. 1600°C oder daruber auf-
weist und ein Carbid bildet, das ein Eutektikum mit
entweder Mo oder W bei einer Temperatur unterhalb
von dessen Schmelzpunkt und unterhalb des jeweili-
gen Schmelzpunkts von Mo oder W bildet; Elemente
der Gruppen IVb und Vb des Periodensystems sind
bevorzugt, wobei die Elemente der Gruppe IVb noch
bevorzugter und Hf und Zr am meisten bevorzugt
sind.

[0017] Eine der Schwierigkeiten zur Schaffung einer
starken und stabilen Bindung zwischen einem koh-
lenstoffhaltigen Substrat und einem dichten Kérper
aus feuerfestem Metall wie aus Wolfram oder Molyb-
dan, wobei die Bindung stark und stabil Gber wesent-
liche Zeitraume bei hohen Temperaturen, d.h. von
mindestens ca. 1300, vorzugsweise von mindestens
ca. 1600 und vorstellbar von ca. 2000°C, erhalten
bleibt, besteht in der Bewaltigung der Spannungsbe-
lastungen, die notwendiger Weise aus den wesentli-
chen Unterschieden bei den linearen CTEs resultie-
ren. Dabei ist es wichtig, in der Lage zu sein, eine
Bindung zu erzeugen und zu schaffen, die eine Struk-
tur aufweist, die den Spannungen und Belastungen
Stand halt, die notwendiger Weise wahrend wesent-
lichen Temperaturverlaufen zwischen Umgebungs-
und Betriebstemperaturen wegen der CTE-Unter-
schiede auftreten. Beispielsweise betragt der CTE
von Wolfram bei Raumtemperatur ca. 4,5 x 10°/°C,
und der CTE von Molybdan betragt ca. 5,43 x
107%/°C, und wenn ein wesentlicher Unterschied zwi-
schen dem CTE des dichten feuerfesten Metallkor-
pers und demjenigen des kohlenstoffhaltigen Subst-
rats besteht (beispielsweise kann ein Faser-Kompo-
sitsubstrat einen CTE von ca. 1 x 10%/°C in der Orien-
tationsrichtung der Fasern aufweisen, wogegen dich-
te Graphit-Substrate Werte aufweisen, die von ca. 3
bis 9 x 107%/°C schwanken kénnen), besteht eine aus-
gepragte Moglichkeit zur Entwicklung hoher Span-
nungen an und nahe der Grenzflache der Bindung
wahrend der Temperaturverlaufe. Selbstverstandlich
sind solche Verlaufe zu erwarten, weil eine hohe Be-
triebstemperatur fur derartige Strukturen ganz allge-
mein vorauszusetzen ist, wie z.B. fur Falle, bei denen
die Struktur als rotierende R&ntgenstrahl-Anode
dient, weil derzeitige Rontgenstrahlréhren-Anoden
so hohe Temperaturen erreichen, dass deren Betrieb
und Einsatz sogar haufig unterbrochen werden
muss, um sie abkuhlen zu lassen.

[0018] Verschiedene kohlenstoffhaltige Trager wer-
den in Betracht gezogen, einschlieBlich Graphit, py-
rolytischer Graphit, Faser-verstarkter pyrolytischer
Graphit und Kohlenstoff-Kohlenstoff-Komposite.

Kohlenstoff-Kohlenstoff-Komposite, in denen die
Kohlenstofffasern in eine Kohlenstoffmatrix eingebet-
tet sind, sind in breitem Umfang in den letzten Jahren
verfugbar gemacht worden und kénnen mit sehr gu-
ten strukturellen Eigenschaften erzeugt werden;
demzufolge sind sie zu einem bevorzugten Material
zur Verwendung in Hochtemperatur-Strukturanwen-
dungen geworden, einschlieBlich der Verwendung
als Tragerunterlage fir eine Dreh-Rdéntgenstrahl-An-
ode. Ein derartiger Kohlenstoff-Kohlenstoff-Komposit
weist im Allgemeinen eine Dichte von mindestens ca.
1,7 g/cm?® und ein Abstrahlvermdgen im Bereich von
ca. 0,85 bis 0,99 auf, um dadurch eine angemessene
Warmeverteilung zu erméglichen. Solche Komposite
kénnen aus Schichten mit verschiedenen Orientatio-
nen von Kohlenstofffaseranordnungen oder Gra-
phit-Tuchern hergestellt sein, und oft sind sie aus ge-
webtem Kohlenstoff-Stoff oder aus Biindeln oder He-
den von Kohlefaserfilamenten hergestellt, die in ge-
eigneter Weise im Allgemeinen parallel in sich ab-
wechselnden Schichten angeordnet sind, obwohl
Kohlenstoff-Kohlenstoff-Komposite mit einem dreidi-
mensionalen Kohlenstoffgertist verwendet werden
und bevorzugt sein kénnen. Werden solche Kohlen-
stoff-Kohlenstoff-Komposite flir das Grundmaterial
einer Unterlage fur den dichten feuerfesten Metall-
kérper verwendet, verlauft die Orientation vorzugs-
weise so, dass die Anordnung einiger der Faserbiin-
del oder der gewebten Blatter quer, vorzugsweise
senkrecht, zur gegeniiber angeordneten Oberflache
des feuerfesten Metallkérpers verlauft, der verbun-
den wird. Die Kohlenstofffasern oder -filamente, die
in solchen Kompositen vorliegen, weisen eine héhere
Zugspannungsstarke in der Axialrichtung auf, und
weil sie vorzugsweise quer zur Oberflache des Ver-
bunds angeordnet vorliegen, wird die Verbundstelle
fester und starker. Liegt ein dreidimensionales Koh-
lenstofffasergerist vor, gibt es immer einige Kohlen-
stofffasern, die quer zu jeder Oberflache orientiert
sind.

[0019] In herkdmmlichen kohlenstoffhaltigen Tra-
gern fur Rontgenstrahlrohren- Anoden wird Graphit
benutzt, der eine Dichte von mindestens ca. 75% der
theoretischen Dichte aufweist. Graphit weist eine An-
zahl unterschiedlicher kristalliner Formen auf, und
die bevorzugten Graphit-Formen zur Verwendung als
Dreh-Anodenunterlage sind diejenigen, die einen re-
lativ hohen CTE aufweisen, der sich demjenigen des
metallischen Korpers angleicht. Obwohl Isotropie
nicht als Kriterium von grof3erer Wichtigkeit angese-
hen wird, sind bevorzugte Graphite diejenigen, die
als isotrop, im Gegensatz zu anisotrop, kategorisiert
wurden. Solche Graphite sind ohne Weiteres im Han-
del erhaltlich, wie von Toyo Tanso und Poco Graphite
Co.. Ein bevorzugter Graphit ist Toyo Tanso grade
IG-610U.

[0020] Wahrend in vielen friheren Versuchen zur
Erzeugung von Verbundstellen, wie belegt in einigen
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der oben genannten Patente, Schichten aus Wolfram
oder dgl. eingesetzt und angewandt wurden, die aus
einer Dampf-Atmosphare, wie mit CVD, abgeschie-
den worden waren, um als Brennpunktsweg fur eine
Drehanode zur Réntgenstrahlerzeugung zu dienen,
wird davon ausgegangen, dass die Haltbarkeit einer
solchen Anordnung inharent als Ergebnis der hierin
vorher erwahnten Spannungsbelastungen einge-
schrankt und begrenzt ist, d.h., dies wirde als Ergeb-
nis des Unterschieds bei den CTEs erzeugt werden
und auftreten, wodurch die Gebrauchslebensdauer
einer solchen Struktur eingeschrankt wird. Eine wei-
tere Einschrankung der Gebrauchslebensdauer re-
sultiert aus der Wirkung, die eine extrem hohe Tem-
peratur an der Verbundstelle auf das dinne Metall
und den angrenzenden Kohlenstoffkdrper ausiben
wirde. Es ist seither herausgefunden worden, dass
durch Anwendung eines vorab hergestellten dichten
Korpers aus Wolfram, z.B. aus Einkristall-Wolfram,
oder aus Molybdan, zur Stitzung einer Wolf-
ram-Brennpunktsspur, Strukturen, die eine hohe
Temperaturstabilitdt und Haltbarkeit aufweisen, ge-
schaffen werden kdnnen. Obwohl elementares Wolf-
ram oder elementares Molybdan verwendet werden
kénnen, wird eine Legierung aus entweder TZM
(99% Mo, 0,5% Ti, 0,07% Zr und 0,05% C, bezogen
auf das Gewicht) oder aus TZC (mit einer etwas gro-
Reren Menge an Kohlenstoff) oft eher als Mo verwen-
det, weil diese eine groRere Starke und Festigkeit
aufweisen und im Handel ohne Weiteres verfligbar
sind. Desgleichen kdnnten Legierungen von W, z.B.
mit einer kleinen Menge Re, ebenfalls verwendet
werden. Allerdings kann fur eine rotierende Réntgen-
strahl-Anode ein Einkristall-Material eher als ein po-
lykristallines Material bevorzugt sein.

[0021] Zusatzlich zur Erzeugung einer starken Bin-
dung, die den Spannungsbelastungen Stand halt, die
bei Vorgangen und Ablaufen unter hoher Temperatur
auftreten und zu erwarten sind, hat es sich ebenfalls
als lohnend erwiesen, dass die Verbundstelle eine
diinne, aber wirkungsvolle Barriere gegen eine Diffu-
sion von Kohlenstoff durch und aus der Tragerunter-
lage zum Anodenkdrper ergeben und darstellen soll-
te. Tatsachlich sollte die Verbundstelle vorzugsweise
so konstruiert und aufgebaut sein, dass die Diffusion
oder Migration von Kohlenstoff aus dem Tragerkor-
per verzdgert wird andernfalls kann eine Carbid-Zone
nicht nur innerhalb der Region der anfanglichen Ver-
bundstelle selbst, sondern auch Uber eine ausge-
dehnte Region hinaus gebildet werden, die bis in die
Oberflachenbereiche der Anode eindringt. Ein sol-
cher Diffusionswiderstand kann besonders wertvoll
auf dem Gebiet von Rontgenstrahl-Anoden sein, bei
denen Langlebigkeit und andauerndes hohes War-
meleitvermdgen wahrend des Betriebs in einer Um-
gebung hoher Temperatur wichtig sind, weil die War-
meleitfahigkeit eines solchen Metallcarbids wesent-
lich niedriger als diejenige der zu verbindenden Kor-
perist. AuRerdem ist eine ziemlich dicke Carbid-Zone

anfalliger, Briiche als Ergebnis von Warmekreislau-
fen wegen inharenter Unterschiede der CTEs zu er-
geben.

[0022] Es wird festgestellt, dass eine solche wir-
kungsvolle Sperre gegen die Erzeugung einer relativ
dicken Schicht aus Metallcarbid als Teil einer starken
Verbundstelle durch Uberziehen der Oberflache des
kohlenstoffhaltigen Substrats, wo die Verbindung
stattfindet, mit einer Mischung bewerkstelligt wird, die
ein teilchenférmig Borid des zu verbindenden feuer-
festen Metallkdrpers und ein teilchenférmiges Reak-
tivmetallcarbid, vorzugsweise Hf- oder Zr-Carbid,
enthalt. Soll beispielsweise ein dichter Korper aus
Wolfram mit dem kohlenstoffhaltigen Trager verbun-
den werden, kann eine anfangliche Vorstufenschicht
in der Form einer Mischung aus teilchenférmigem
Wolframborid und Hafniumcarbid auf die entspre-
chende Oberflache des Komposits aufgebracht wer-
den. Eine derartige Aufbringung kann in jeder geeig-
neten Weise erfolgen, und danach fihrt die Reakti-
onslétung zur Schaffung einer relativ dinnen, starken
und festen Verbundstelle mit guter Gesamt-Warme-
leitfahigkeit. Ist ein dichter Mo-Kérper mit dem teil-
chenférmigen Trager zu verbinden, kann eine teil-
chenférmige Mischung entweder aus Hf- oder
Zr-Carbid und aus Mo-Borid verwendet werden, die
vorzugsweise einen grofleren Anteil des Metallcar-
bids und einen kleineren Anteil des Metallborids um-
fasst. Wird stattdessen z.B. ein dichter Wolframkor-
per am kohlenstoffhaltigen Trager angebracht, wiirde
Wolframpulver in Kombination entweder mit Hafni-
um- oder Zirkonpulver vorzugsweise als geringerer
Teil der teilchenférmigen Mischung verwendet wer-
den, die beim Reaktionsléten zur Anwendung ge-
langt.

[0023] Die Partikel in solchen Mischungen kénnen
eine Grofle bis zu ca. 50 ym erreichen; allerdings
werden vorzugsweise Partikel mit einer Durch-
schnittsgréRe im Bereich von ca. 5 bis ca. 25 ym und
noch bevorzugter Partikel mit einer Durchschnittsgro-
Re von ca. 5 bis etwa 15 pm verwendet. Oft ist das
Metallcarbid in einer Menge von mindestens dem ca.
2- bis 3-Fachen und bevorzugter von dem ca. 2,5- bis
3,5-Fachen des Gewichts des Metallborids vorhan-
den. Solche Mischungen aus teilchenférmigem Me-
tallcarbid und teilchenférmigem feuerfesten Metallbo-
rid kdnnen mit einem Alkohol und mit einem Binder,
wie einem Cellulosederivat, aufgeschlammt werden,
um ein anhaftendes, Pasten-artiges Material zu er-
zeugen, das bequem als viskose Flissigkeit auf die
betreffende Oberflache zuerst gepinselt werden
kann.

[0024] Die Mischung, mit der das kohlenstoffhaltige
Substrat (berzogen wird, schliel3t vorzugsweise
auch geringere Mengen der elementaren Metalle ein,
die in den Carbid- und Borid-Bestandteilen vorhan-
den sind; beispielsweise kdnnen das Molybdan- oder
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Wolframpulver und das Hafnium- oder Zirkonpulver
z.B. in Einzelmengen gleich ca. 10 bis 20 Gew.-% der
gesamten teilchenférmigen Mischung vorliegen. Die
PartikelgroRe der elementaren Metalle kann unge-
fahr die gleiche wie die oben dargelegte sein, oder
sie kann geringfiigig kleiner sein. Als allgemeine Re-
gel werden solche Pulver des elementaren Metalls
vorzugsweise jeweils in einer Menge ungefahr gleich
oder innerhalb ca. 25 Gew.-% des Borids angewandt.
AuRerdem sollte die Menge des Mo- oder W-Pulvers
annahernd gleich der Menge von Hf oder Zr sein. Al-
les in Allem werden das Mo- oder W-Pulver vorzugs-
weise nicht mit einem Gewichtsprozentsatz einge-
setzt, der um mehr als ca. 20% gréRRer oder kleiner
als derjenige fur das Hf oder Zr ist, und vorzugsweise
besteht bei den Gewichtsprozenten keine gréRere
Differenz als eine von ca. 10%. Die Pulver werden am
meisten bevorzugt in ungefahr gleichen Mengen an-
gewandt.

[0025] Alles in Allem besteht die teilchenférmige Mi-
schung vorzugsweise im Wesentlichen aus ca. 14 bis
ca. 20 Gew.-% feuerfestem Metallborid, ca. 45 bis 56
Gew.-% Reaktivmetallcarbid und aus ca. 13 bis ca.
19% der jeweiligen Hf- und Mo-Pulver. Bevorzugter
enthalt die Mischung ca. 15 bis ca. 19% MoB oder
WB und ca. 46 bis ca. 55% Hafnium- oder Zirkoncar-
bid, wobei die Restmenge vorzugsweise im Wesent-
lichen aus gleichen Mengen aus elementarem Hafni-
um und Molybdan besteht.

[0026] Sobald die Oberflache mit einer derartigen
Aufschldammung uberzogen worden ist, kann sie auf
eine Temperatur erhitzt werden, die hinreicht, die Bo-
rid- und Carbidpartikel, wie dargelegt in Eia. 2, unter
Vakuumbedingungen oder in einer Inertatmosphare
zu sintern, die im Wesentlichen frei von O,, N,, H,,
CO, CO, und von SO, ist (auRer Spurenmengen, wie
sie in handelsublichen Gasen hoher Reinheit vorhan-
den sein koénnen), welche alle als moglicherweise
schadlich zur Bewerkstelligung einer starken Bin-
dung mit lang andauernder Stabilitat anzusehen sind.
Die Zeit und Temperatur der Reaktionssinterstufe
werden gemaly dem allgemeinen Fachwissen der
Fachleute eingestellt, abhangig von den besonderen
Verbindungen, die vorhanden sind. Schlielt bei-
spielsweise die aufgeschlammte Schicht Molybdan-
borid und Hafniumcarbid ein, kdnnte die Reaktions-
sinterstufe bei einer Temperatur von ca. 1850 bis ca.
1950°C ca. 20 bis 30 min lang durchgefiihrt werden,
nachdem das Uberzogene Substrat angemessen
langsam auf diese Temperatur angehoben wurde.
Als Ergebnis, stellt sich eine Interdiffusion der Metalle
und eine Reaktion zwischen dem kohlenstoffhaltigen
Substrat und einem oder mehreren der Metalle und
dem boridhaltigen Material in der Aufschlammung
ein. Es ftritt lediglich ein teilweises Schmelzen ein,
und diese Phase benetzt die Kohlenstoffoberflache
und tritt mit ihr in Wechselwirkung, um eine sehr diin-
ne, anhaftende Schicht aus Hafnium- und Molybdan-

carbid zu erzeugen; durch diese Schicht wird in wir-
kungsvoller Weise die Diffusion von Kohlenstoff in
den Restbereich der Létregion wahrend der anschlie-
Renden Reaktionsl6tstufe und beim anschlieRenden
Einsatz verringert. Obwohl eine solche Vor-Sinterung
wirkungsvoll ist, mag sie unnétig sein, da alternativ
herausgefunden worden ist, dass ein solches Verbin-
den eines dichten feuerfesten Metallkdrpers mit ei-
nem kohlenstoffhaltigen Trager auch in wirkungsvol-
ler Weise unter Anwendung einer Einzelerhitzungs-
stufe (Fig. 1) durchgefiihrt werden kann, wie dies
nachfolgend nach der kurzen Beschreibung des in
Fig. 2 dargelegten zweistufigen Verfahrens noch be-
schrieben wird.

[0027] Obwohl die Verwendung eines Borids des
gleichen feuerfesten Metalls wie des dichten Kor-
pers, der verbunden wird, bevorzugt ist, gibt es wei-
tere Optionen. Wird beispielsweise ein Mo-Korper
verbunden, kénnen ein oder mehrere weitere kompa-
tible feuerfeste oder Reaktivmetallboride, wie Wolf-
ram-, Vanadin- und/oder Zirkonborid, entweder zu-
sammen mit oder unter Ausschluss von Mo-Borid
verwendet werden. Das Wolframborid kann WB, W,B
oder W,B; sein, allerdings wird vorzugsweise W,B
verwendet, besonders wenn ein W-Kérper gebunden
wird. Ebenso kann das Molybdanborid MoB,, MoB,
Mo,B, oder Mo,B; sein; vorzugsweise wird allerdings
MoB verwendet. Eine relativ diinne, aber kontinuierli-
che Schicht einer solchen teilchenférmigen Material-
aufschlammung wird vorzugsweise so aufgebracht,
dass die Enddicke des Verbunds ca. 0,18 mm (0,007
in) oder weniger, vorzugsweise nicht mehr als ca.
0,13 mm (0,005 in) und noch bevorzugter ca. 0,08
mm (0,003 in) plus oder minus 0,03 mm (0,001 in) be-
tragt.

[0028] Obwohl Hafniumcarbid das bevorzugtere
Carbid ist, kdnnte statt der Verwendung von Hafnium-
carbid-Partikeln in dieser Sintermischung Zirkoncar-
bid einen Teil oder alles Hf-Carbid ersetzen. Alterna-
tiv dazu, kdnnten beide zusammen mit Partikeln aus
Molybdan-, Vanadin- oder Wolframcarbid in der Auf-
schlammung zum Uberziehen der kohlenstoffhalti-
gen Oberflache verwendet werden.

[0029] In der zweiten Stufe des bevorzugten, bei et-
was niedrigerer Temperatur durchgefiihrten Verbin-
dungsverfahrens wird eine Schicht aus Hf oder Zr
zwischen der Oberflaiche des dichten feuerfesten
Metallkdrpers und der Reaktions-gesinterten Ober-
flache des kohlenstoffhaltigen Tragers eingefiigt; da-
nach wird das Reaktionslétverfahren durchgefihrt.
Die Schicht kann aus einer dichten Paste von Metall-
partikeln oder aus einer metallischen Folie bestehen.
Die Metallfolie wird bevorzugt herangezogen und
kann in der Form eines Folienmaterials mit einer Di-
cke von ca. 1 bis 3 mils (0,0025 bis 0,076 mm) vorlie-
gen. Sie wird an der Oberflache des dichten feuerfes-
ten Metallkorpers, der zu verbinden ist, angelegt und
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kann eine Einzel- oder Mehrfachfolie sein, teilweise
davon abhangig, was im Handel verfligbar ist. Bei-
spielsweise kdnnen zwei Folien aus einer 0,0254 mm
(0,001 in) dicken Hafniumfolie verwendet werden, um
eine ca, 0,05 mm dicke Schicht zu ergeben.

[0030] Bei Anwendung des einstufigen Verfahrens
(Fig. 1) wird die Folienschicht ganz einfach oben auf
das luftgetrocknete mit Aufschlammung uberzogene
kohlenstoffhaltige Substrat gelegt. Die Einfigung ei-
ner kontinuierlichen Schicht einer Pastenart aus klei-
nen Reaktivmetallpartikeln ist durchfiihrbar, aber we-
niger erwtinscht. Dann wird der dichte feuerfeste Me-
tallkérper in Gegenuberstellung angeordnet, worauf
die Reaktionssinterstufe durchgefihrt wird. Unab-
hangig ob das ein- oder zweistufige Verfahren ange-
wandt wird, ist die Zusammensetzung des Reakti-
onslétmaterials im Wesentlichen die gleiche. Wie vor-
her bereits ausgeflihrt, sollte das Material eine Mi-
schung aus einem feuerfesten Metallborid und einem
Reaktivmetallcarbid, vorzugsweise mit zusatzlichen
kompatiblen elementaren Reaktiv- und Feuerfestme-
tallen, z.B. aus Hf- und Mo-Pulver, einschlieRen. Wie
vorstehend bereits ausgefihrt, wird das Létmaterial
als Mischung aus einem Binder und solchen teilchen-
férmigen Materialien, vorzugsweise als eine Alko-
hol-Aufschlammung des Binders und der Teil-
chen/Pulver-Mischung, unter Anwendung eines ge-
eigneten Alkohols, wie von Ethylalkohol, aufge-
bracht. Ein Cellulosederivat oder ein vergleichbarer
organischer Binder, die durch Abtrennung und Ver-
flichtigung bei der anschlieRenden Erhitzung auf die
Reaktionssintertemperatur wieder entfernt werden,
werden vorzugsweise herangezogen, um eine fluide
Mischung zu erzeugen, die die Konsistenz einer flie3-
fahigen Paste aufweist, die einheitlich auf gepinselt
oder auf sonstige geeignete Weise auf die kohlen-
stoffhaltige Oberflache aufgebracht werden kann.

[0031] Sobald der Létmaterialiiberzug aufgetragen
worden ist, wird er an Luft zur Hartung des Binders
erhitzt. Beispielsweise werden durch Erhitzen auf ca.
125°C Uber ca. 12 h der Cellulosebinder polymerisiert
und der Alkohol verdampft. Eine reine Folie, die frei
von Kontaminanzien ist, wird dann aufgelegt, um die
ganzlich udberzogene Oberflache des Substrats zu
bedecken, und der dichte feuerfeste Metallkérper
wird leicht von oben angedriickt, wobei die Folie da-
zwischen als Sandwich angeordnet wird, um das
Bauteil fir den thermischen Lotzyklus zuzubereiten.
Entweder werden die Schwerkraft oder vorzugsweise
ein kleines, oben auf den dichten Feuerfestkorper
aufgelegtes Gewicht in verlasslicher Weise wahrend
des Reaktionslotzyklus angewandt, um die Oberfla-
chen in Gegeniberstellung mit einander zu halten.
Beispielsweise kann es wiinschenswert sein, einen
Druck von ca. 1380 Pa (0,2 bis 0,8 psi) auf die Folie
anzulegen. Der eingeschlagene Warmezyklus
schlie3t generell eine gestaffelte Erhitzung, wie nach-
folgend noch beschrieben wird, auf eine Temperatur

bei oder nahe der gewlinschten Reaktionsléttempe-
ratur ein. Die gestaffelte Erhitzung auf die Reaktions-
I6ttemperatur dauert gewdhnlich 1 h und vorzugswei-
se ca. 2 h oder mehr. Die Reaktionsléttemperatur
sollte dann Uber eine Dauer von mindestens 10 min,
vorzugsweise von mindestens ca. 15 min und am
meisten bevorzugt von mindestens ca. 20 min einge-
halten werden. Durch diese Anordnung und Vorge-
hensweise wird sichergestellt, dass die Oberflache
des Metallkorpers eine Legierung mit der diinnen Fo-
lie bildet, wobei diese Legierung (eutektische Phase)
auch mit dem Borid und Kohlenstoff zusammenwirkt,
die vorhanden sein kénnen, um zusatzliche Carbide
auf dem Wege zur Bildung einer starken, stabilen Re-
aktionsloét-Verbundstelle zu bilden, die dann eine
dinne Sperrschicht aus feuerfestem Metallcarbid
und eutektoiden Phasen einschlielt, welche gemein-
sam eine Diffusion von Kohlenstoff aus dem kohlen-
stoffhaltigen Substrat in die obere Region der Ver-
bundstelle und in den dichten feuerfesten Metallkor-
per beim zukiinftigen Einsatz unter hoher Temperatur
verringern. AuRerdem ist davon auszugehen, dass
das Vorhandensein des elementaren Hf und/oder Zr
und des elementaren Mo oder W hilfreich sind, eine
Eutektoid- (d.h. Festzustand)-Reaktion zu erzeugen,
wobei sich eine metallische Legierungszone auf der
Mo-Koérper-  (oder  W-Korper)-Seite  der  Car-
bid-Schicht bildet. Beispielsweise kann es sich um
eine feste Losung von Hf und HfMo, handeln, welche,
bei oder oberhalb der eutektischen Temperatur, eine
flissige Lésung von ca. 28 Gew.-% Mo und ca. 72
Gew.-% Hf bildet, die etwas MoB und Kohlenstoff ge-
I8st enthalt; allerdings erfolgt eine Umkehr beim Ab-
kiihlen unterhalb 1865°C, wo sich eine Hf-reiche fes-
te Lésung und die Verbindung HfMo, aus der flissi-
gen Phase bilden. Dann lauft, nach Abkuhlung auf
ca. 1230°C, eine Eutektoid- (d.h. Festzustand)-Reak-
tion ab, wobei die Hf-reiche feste Losungsphase zu
einer Hf-Phase niedriger Mo-Léslichkeit plus zusatz-
lich zur Verbindung HfMo, zersetzt wird; d.h.: Hf(B) =
Hf(a) + HfMo,. Tatsachlich ist wichtig, dass die ent-
standene Verbundstelle in der Lage ist, einen solchen
Warme-Kreislauf zu beherbergen, welchem eine
Roéntgenstrahl-Zielanode und weitere derartige Vor-
richtungen ausgesetzt sein werden, wobei die Tem-
peratur die eutektoide Temperatur (1230°C) uber-
steigt, und zwar so, dass sich diese wiederholte eu-
tektoide Reaktion innerhalb der Verbundstelle aus-
wirkt.

[0032] In einem Beispiel zur Herstellung eines Koh-
lenstoff-Kohlenstoff-Komposits, der sich zum Ver-
bund als Trager fir eine Rontgenstrahl-Anode eignet,
wird im Handel erhaltliches kohlenstoffhaltiges Mate-
rial verwendet, das mindestens ca. 1,27 cm dick ist
und Z-Achsen-Faserbiindel aufweist, die im Wesent-
lichen senkrecht zur Oberflache ausgerichtet sind, an
der die Bindung vorgenommen werden soll. Der
Komposit wird in Ethanol unter Anwendung einer Ul-
traschall-Reinigung gereinigt und dann unter Vaku-
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umbedingungen bei ca. 1000°C 1 h lang gebacken,
worauf das Ganze bei einer Temperatur von ca.
2600°C ca. 10 bis 15 min lang erneut gebacken wird,
um jegliche flichtigen Anteile zu beseitigen, die an-
dernfalls mdglicherweise eine nachteilige Wirkung
auf die Integritat der Verbundstelle ausiiben kénnten.
Ein bevorzugtes alternatives Material ist dichter Gra-
phit wie der von Toyo Tanso Co. aus Japan als deren
IG-610U-Grad verfiigbare. Im Allgemeinen ist der
Graphit vorzugsweise isotrop und sollte eine Dichte
von mindestens ca. 75% seiner theoretischen Dichte
von 2,26 g/cm?®, z.B. von ca. 77 bis 80%, aufweisen;
er sollte einen Warmeausdehnungskoeffizient von
mindestens ca. 5 x 10%/°C, aber vorzugsweise nicht
groRer als ca. 6 x 10°/°C aufweisen. Ein solcher Gra-
phit sollte ein Warmeleitvermégen von mindestens
ca. 100 W/m°C aufweisen.

[0033] Wie vorher bereits angedeutet, ist das bevor-
zugte Lotmaterial eine Aufschlammung einer Mi-
schung auf Teilchen zusammen mit einem organi-
schen Binder in einem geeigneten organischen L6-
sungsmittel, z.B. in Ethylalkohol. Der Binder kann
eine Celluloseverbindung, wie Hydroxypropylcellulo-
se oder jeder weitere im Handel verfligbare organi-
sche Binder sein, der als Ergebnis des Erhitzens un-
ter Vakuumbedingungen beseitigt wird oder kaum
mehr als einen winzigen Kohlenstoffriickstand zu-
rucklasst. Die Metallcarbid-Partikel und die feuerfes-
ten Metallborid-Partikel kénnen annahernd den glei-
chen KorngréRenbereich aufweisen, Ganz allgemein
kdnnen PartikelgréRen von ca. 50 bis ca. 5 pm heran-
gezogen werden, und Partikel, die durch ein 325
Mesh (45 pm)-Sieb hindurchgehen, kénnen verwen-
det werden, wobei aber Partikel von ca. 5 bis 15 ym
im Allgemeinen bevorzugt sind. Obwohl die elemen-
taren Reaktiv- und Feuerfestmetalle ebenfalls im
gleichen PartikelgroBenbereich eingesetzt werden
kdnnen, sind diese Materialien im Handel in Pulver-
form verfiigbar; so werden Molybdan und/oder Wolf-
ram und Hafnium und/oder Zirkon gewohnlich als
Pulver in einer Grof3e von ca. 20 bis ca. 5 ym ausge-
liefert. Die Aufschlammschicht wird vorzugsweise in
einer solchen Dicke aufgebracht, dass sich eine Ver-
bundstelle ergibt, die ca. 2 mils (ca. 50 pm) dick ohne
den Beitrag der Folie ist.

[0034] Die Reaktionsléttemperatur schwankt etwas
in Abhangigkeit von den Materialien, die verwendet
werden, und das Bauteil wird generell bei dieser Tem-
peratur mindestens ca. 15 min lang gehalten. Ganz
allgemein wird eine Temperatur gut unterhalb des
Schmelzpunkts des dichten Feuerfestmetalls, d.h.
von Molybdan oder Wolfram, so gewahlt, dass die
Schmelze als solche ganz klar nicht eintritt. Aller-
dings sollte die Temperatur hinreichend hoch sein, so
dass ein Eutektikum zwischen der Folie gebildet wird,
wobei eine geringere Menge des Metallpulvers und
des Mo- oder W-Materials an der Oberflache gebun-
den wird; dieses Eutektikum nimmt Teil an der Schaf-

fung einer starken Bindung an dieser Oberflache
wahrend der Reaktionslotstufe. Beispielsweise wird
fur Molybdan ein Schmelzpunkt von ca. 2890°K
(2617°C) angegeben, und wahrend Legierungen aus
Mo mit Hafnium (F. von 2503°K, 2230°C) einen ge-
messenen eutektischen Punkt bei ca. 1930°C auf-
weisen, erscheint er auf ca. 1865°C als Ergebnis des
Vorliegens einer Kohlenstoff- und Borid-Phase her-
abgedriickt. So wird festgestellt, dass bei einer Tem-
peratur geringflgig unterhalb des gemessenen eu-
tektischen Punkts furr ein System mit den zwei Metal-
len, d.h. mit Molybdan und Hafnium, gearbeitet wer-
den kann und eine sehr wirkungsvolle Létung als Teil-
bestandteil dieses insgesamt neuen Verbindungsver-
fahrens durchgefuhrt wird. Demzufolge ist in einem
solchen System eine Reaktionsldttemperatur von ca.
1835 bis 1895°C bevorzugt, wobei eine Temperatur
von ca. 1850 bis ca. 1880°C bevorzugter und eine
Léttemperatur von ca. 1865°C am meisten bevorzugt
ist. Alternativ dazu, ist, wenn Zirkoncarbid und Zir-
konpulver in der Aufschlammung anstatt Hafniumcar-
bid und Hafniumpulver enthalten sind, die gemesse-
ne eutektische Temperatur von Zr (F. von 2125°K,
1852°C) und Mo niedriger, d.h. ca. 1520°C; demnach
kénnte das Reaktionsléten bei einer Temperatur un-
terhalb 1500°C, z.B. bei ca. 1460°C, oder bei einer
héheren Temperatur, falls gewlnscht, durchgefiihrt
werden. Werden Wolfram oder eine Legierung davon
als das dichte feuerfeste Material verwendet, bildet
sich, obwohl dies einen viel hdheren Schmelzpunkt,
d.h. von ca. 3680°K (3407°C), ergibt, ebenfalls ein
Eutektikum mit Hafnium nahe der eutektischen Tem-
peratur von Mo und Hf, d.h. bei ca. 1930°C. Demge-
mafR sollten Loéttemperaturbereiche unter 1900°C,
wie ganz allgemein oben bereits angegeben, eben-
falls geeignet flir W/Hf sein. AuRerdem bilden reines
Wolfram und Zirkon ein Eutektikum bei einer Tempe-
ratur von ca. 1660°C, und somit kénnen Temperatu-
ren von ca. 20 bis 30°C darunter zum Reaktionsléten
mit einer vergleichbaren Mischung, die W und Zr ent-
halt, geeignet sein. Allerdings kdnnen auch etwas ho-
here Lottemperaturen, z.B. bis zur gemessenen eu-
tektischen Temperatur des Feuerfestmetalls des Kor-
pers und des Reaktivmetalls in der Aufschlammung,
ganz allgemein ohne Nachteile angewandt werden.
Sollten sogar noch hdhere Betriebstemperaturen er-
wilinscht sein, kann eine bei hdherer Temperatur an-
wendbare Verbundstelle tatsachlich, wie dies nach-
folgend noch beschrieben wird, durch Reaktionsléten
von W an C mit einer teilchenférmigen Mischung aus
WB und HfC oder WC erzeugt werden, die frei von si-
gnifikanten Mengen elementarer Metalle ist, so dass
das Eutektikum keinen Beitrag aus einem elementa-
ren Reaktivmetall einschlief3t.

[0035] Die Menge des Alkohols und/oder organi-
schen Binders in der Mischung ist nicht besonders
kritisch, solange eine mogliche Trennung der ver-
schiedenen Partikelfraktionen verhindert wird, d.h.,
es ist eine Auftrennung als Ergebnis unterschiedli-
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cher Gewichte oder Dichten zu verhindern. Im Allge-
meinen ist es hinreichend, dass eine gentgend Bin-
dermenge verwendet wird, um so die Integritat in der
Uberzugsschicht zu ergeben und zu gewahrleisten,
d.h., dass sie an Ort und Stelle auf der Oberflache
verbleibt und sich die Partikel Uber die Oberflache
hinweg einheitlich verteilen. Die Dicke der Uberzugs-
schicht betragt gewohnlich ca. 0,076 mm (0,5 bis ca.
3 mils) und vorzugsweise ca. 0,051 mm (1 bis 2 mils).
Sobald die Oberflache des Substrats Uberzogen ist,
um eine Schicht entsprechender Tiefe zu ergeben,
wird der Binder durch Erhitzen an der Luft ca. 12 h
lang gehartet, wahrenddessen der Alkohol verdampft
wird. Das Folienblatt oder die -blatter werden dann
darauf gelegt und als Sandwich zwischen dieser
Uberzogenen Oberflache und dem dichten feuerfes-
ten Metallkérper, der verbunden wird, angeordnet.
Ein Gewicht wird vorzugsweise auf das Bauteil so ge-
legt, dass die Schwerkraft einen leichten Druck wah-
rend der Reaktionslotstufe ausiibt. Ganz allgemein
sollte das Gewicht gleich dem Gewicht des dichten
feuerfesten Metallkérpers plus/minus ca. 50% sein;
in einem Versuch wurde ein Gewicht aufgelegt, um
eine Normaldruckbelastung von 0,00276 MPa (0,4
Ib/in?) zu ergeben, was sich als angemessen erwies.

[0036] Wie vorher bereits ausgefiihrt, erfolgen die
Erhitzung (und vorzugsweise die Abkihlung) vor-
zugsweise in Stufen, um das Bauteil von Umge-
bungs- oder Raumtemperatur auf die Reaktionsl6t-
temperatur zu bringen, wo es fir die Dauer von min-
destens ca. 15 min gehalten und dann auf Umge-
bungstemperatur zurtickgefiihrt wird. Solche Stufen
kénnen mit einer gewissen Breite schwanken; bei-
spielsweise kann die Temperatur mit einer im We-
sentlichen linearen Geschwindigkeit von Umge-
bungstemperatur auf ca. 700°C Uber einen Zeitraum
von ca. 60 bis 90 min angehoben werden, obwonhl
auch kurzere Zeitspannen angewandt werden kon-
nen. Danach wird die Temperatur vorzugsweise auf
die gewlinschte Reaktionsldttemperatur in zwei oder
drei Stufenschritten angehoben, wobei ein kurzes
Ziehen lassen bei entsprechenden Zwischenstufen-
temperaturen eingeschoben wird, um sicherzustel-
len, dass Temperaturgradienten innerhalb des Bau-
teils minimiert sind. Ebenso ist, bei der anfanglichen
Kihlstufe, eine langsamere Geschwindigkeit bevor-
zugt, um es zu ermoglichen, dass jede flissige Pha-
se einheitlich an Ort und Stelle innerhalb des Bautei-
les verfestigt wird, um dadurch einen Radialfluss und
die mogliche Erzeugung von Leerraumen in der Ver-
bundstelle zu verhindern.

[0037] In den folgenden Beispielen sind Verfahren
beschrieben, die gegenwartig flir das Reaktionslésen
solcher Materialien bevorzugt sind und die beste Art
und Weise darstellen, die den Erfindern zur Durch-
fuhrung der Erfindung bekannt sind. Allerdings sollte
es klar und selbstverstandlich sein, dass es sich da-
bei lediglich um beispielhafte Ausgestaltungen han-

delt und keine Einschrankungen beim Umfang der
Erfindung, welcher in den beigefligten Anspriichen
abgesteckt ist, begriindet werden.

Beispiel |

[0038] Zubereitungen werden hergestellt, um einen
Graphit-Ring mit einem AuRendurchmesser von ca.
13,59 cm (5,35 inches) und mit einem Innendurch-
messer von ca. 5,08 cm (2 inches) mit einer Scheibe
aus TZM (einer Molybdanlegierung) mit ungefahr
dem gleichen AuRendurchmesser (von ca. 13 cm) zu
verbinden, welcher ein Zentralloch von 1,3 cm (0,5 in-
ches) und eine Dicke von 1,06 cm (0,416 inch) an sei-
ner grolten Dicke aufweist. Die TZM-Scheibe weist
eine flache Unterseite und eine abgeschragte Ober-
seite auf, so dass ihre Dicke groRer im Zentrum am
Bereich des 1,3 cm groften Lochs ist. Der Gra-
phit-Ring ist maschinell aus 1G-610U nahisotropem,
mittelkdrnigen, feinporésen Graphit mit einem CTE
von ca. 6 x 107%/°C hergestellt, der relativ nahe am
CTE von Molybdan, d.h. von 5,43 x 107%/°C, liegt. Der
Graphit-Ring weist eine Dicke von ca. 5,08 (2 inches)
an seinem Zentrum auf und ist zu seinem AuRenum-
kreis hin abgeschragt.

[0039] Die planare Seite des Graphit-Rings wurde
mit Schmirgelpapier mit Siliziumcarbid-Sand einer
Mesh-Grof3e Nr. 240 abgerieben und dann mit Ultra-
schall-Reinigung in Ethanol gereinigt. Nach Freipum-
pen des gereinigten Teils von Alkohol unter Vakuum
wurde er bei hoher Temperatur zusammen mit einer
ahnlich gereinigten Graphit-Probe von 1,8 cm Durch-
messer gebacken, die als Prozesssteuerungs- und
Mikrostruktur-Analysenspezimen diente. Die Gra-
phit-Teile wurden ca. 30 min bei 1920°C unter einem
Vakuum von ca. 1,33 x 107 bar erhitzt. Durch dieses
Ausbacken werden jegliche flichtigen Bestandteile
freigesetzt und verstreut, welche andernfalls beim
anschlieBenden Reaktionssintern freigesetzt werden
und moglicher Weise eine unerwiinschte Porositat in
der flissigen Phase des Reaktionslétmaterials erge-
ben und ausbilden kdénnten. Eine Aufschlammung
zum Léten wird dann aus einer Teilchen/Pulver-Mi-
schung in Alkohol, d.h. in Ethanol, mit einer Losung
aus 99 Teilen Ethanol und 1 Teil Hydroxylpropylcellu-
lose gebildet, die geriihrt wurde, um eine Losung
durchsichtiger Klarheit zu erhalten, welche so aufbe-
wahrt und gelagert wurde, dass eine Absorption von
Wasser aus der Atmosphare verhindert ist. Alle ver-
wendeten Pulver wiesen eine Reinheit von mehr als
99,5% auf. Alle wiesen eine GroRe von weniger als
325 Mesh (ca. 45 ym) auf, und die meisten wiesen
eine Durchschnittspartikelgrof3e von ca. 10 ym auf,
wobei ganz allgemein ca. 5 bis 20 ym bevorzugt sind.
Die Pulver-Mischung wurde mit 4 verschiedenen Pul-
vern in den folgenden Gewichtsprozenten formuliert:
Hf - 16%, Mo — 16%, MoB — 17% und HfC — 51%. Je-
des Pulver wurde einzeln zur Lésung gegeben und
vermischt, um 10 Teile dieser Pulvermischung in 6
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Gew.-Teilen der Cellulose-Alkohol-Lésung zu erge-
ben; dies wurde dann langsam von Hand mit einem
Teflon-Rihrstab ca. 20 min lang verrihrt, um das
Ganze grundlich zu vermischen und eine einheitliche
grau-gefarbte Aufschlammung viskoser, aber giel-
und streichfahiger Konsistenz zu erhalten.

[0040] Die Oberseiten des Graphit-Rings und des
Graphit-Zylinders mit einem Durchmesser von 1,91
cm (3/4 inch) wurden mit der Pulver-Aufschlammung
Uberzogen. Der Graphit-Ring wog ca. 886 g, und ca.
4 g der Pulver-Aufschlammung wurden einheitlich
Uber die flache Seite des Graphit-Rings aufgetragen,
die eine Flache von ca. 125 cm? (19,33 in?) aufwies,
d.h. ca. 1 g Pulver-Aufschlammung pro 32,8 cm? (5
sq. in). Der Anstrich wurde von Hand mit einem
Kinstler-Farb-Pinsel durchgefiihrt. Die Aufschlam-
mung wurde in Schichten aufgetragen und stehen
gelassen, ym an der Luft zu trocknen. Der Gra-
phit-Ring und der Testzylinder wurden periodisch ge-
wogen, bis die gewilinschte Menge der Pulver-Mi-
schung auf beiden aufgebracht war.

[0041] Als diese Niveaus erreicht waren, wurden die
Graphit-Teile mit den mit der Pulver-Aufschlammung
Uberzogenen Seiten nach oben und horizontal in ei-
nem Konvektionsofen bei ca. 125°C erhitzt, um den
Cellulose-Binder an Luft 9 bis 10 h lang harten zu las-
sen, wahrenddessen gegebenenfalls noch vorhande-
nes Ethanol und jegliches Wasser verdampft wurden.
Die Teile wurden dann entnhommen, abgekihlt und
dann mit Hafnium-Folie zusammengebaut.

[0042] Zwei Ringe von Hafnium-Folie, jeweils ca.
0,025 mm (0,001 in) dick, wurden verwendet; jede
wies einen O. D. von ganz geringfligig kleiner als der
O. D. des Graphit-Rings und geringfligig grofer als
der O. D. des TZM-Rings, welcher ca. 13,34 cm (5,25
in) betragt, und einen |. D. von geringfligig kleiner als
der I. D. des Graphit-Rands auf. Bauteile wurden
dann mit Hafnium-Folie hergestellt, die horizontal auf
die mit Aufschlammung Uberzogenen flachen Ober-
flachen der Graphit-Unterlage und mit dem
TZM-Ring auf der Hf-Folie ruhend aufgelegt wurde.
Eine dhnliche TZM-Scheibe mit einer flachen unteren
Oberflache wird verwendet, um Uber 2 kreisférmigen
Scheiben aus Hf-Folie auf dem Testzylinder zu lie-
gen. 3 Metallgewichte aus Wolfram und Tantal wur-
den dann auf die TZM-Scheibe gelegt, um das Ge-
samtgewicht unter Aufnahme der Scheiben aus Haf-
nium-Folie auf ca. 2836 g zu bringen, was einem
nach unten gerichteten Druck von ca. 0,4 psi Uber die
Oberflachenflache von ca. 125 cm? entspricht. Die
Testprobe wurde ganz ahnlich mit Gewicht belastet.

[0043] Die zwei Bauteile wurden dann in einen Va-
kuumofen mit Wolfram-Erhitzungselementen Uber-
fuhrt, die innerhalb einer Wasser-gekuhlten Auf3en-
umgrenzung angeordnet waren, und der Ofen wurde
dann auf ca. 1,2 x 107 bar evakuiert. Es wurde mit ei-

ner Geschwindigkeit von ca. 600°C/h erhitzt, bis eine
Temperatur von ca. 700°C erreicht war, zu welcher
Zeit die Temperatur ca. 5 bis 15 min gehalten wurde
(Ziehen lassen). Die Erhitzungsgeschwindigkeit wur-
de dann auf ca. 1000°C/h gesteigert, wobei diese Ge-
schwindigkeit danach weiter angewandt wurde. So-
bald die Zieltemperatur von 1200°C erreicht war, wur-
de sie 5 bis 10 min lang gehalten, und nachdem
1600°C erreicht waren, wurde diese Temperatur ca.
10 bis 20 min gehalten. Das Erhitzen wurde dann auf
ca. 1865°C, die gewlinschte Reaktionsléttemperatur,
fortgesetzt, worauf das Bauteil bei dieser Temperatur
20 bis 30 min lang bei einem Ofendruck von ca. 1,33
x 107 bar gehalten wurde. Mit dem Temperaturan-
stieg verbindet sich die Hf-Folie mit dem Mo-Legie-
rungskorper durch Festzustand-Diffusionsreaktion
und durch die euktektische Reaktion, d.h., feste Hf-
(legiert mit Mo)-Phase + HfMo,-Phase bilden eine
flissige eutektische Phase bei eutektischen Tempe-
raturen. Nach Beendigung der Reaktionsldtstufe wer-
den die Bauteile langsam mit einer Geschwindigkeit
von ca. 200°C/h fiir die ersten 100°C abgekihlt und
bei ca. 1765°C ca. 10 min lang gehalten. Dann wurde
mit der gleichen Geschwindigkeit auf 1600°C abge-
kihlt, und diese Temperatur wurde ca. 1 min gehal-
ten. Die Abkuhlgeschwindigkeit wurde dann auf ca.
1000°C/h bis ca. 600°C gesteigert, von wo ab sich die
Geschwindigkeit in dem Malle stufenweise verlang-
samte, wie der Abstrahlkihlwirkungsgrad einsetzt,
um die Temperatur zu verringern. Nach Erreichen der
Umgebungstemperatur, z.B. unterhalb ca. 40°C, wur-
den das Ofenvakuum beendet und der Druck auf At-
mospharen-Druck zurtickgebracht.

[0044] Die visuelle Untersuchung der Teile zeigt,
dass die L6tnaht einheitlich um den gesamten Um-
kreis ausgebildet ist und die Hf-Folie einen glatten im
Wesentlichen kontinuierlichen Saum an der Auf3eno-
berflache der Verbindung gebildet hat. Beide Bauteile
wurden unter einem Stereomikroskop bei 3- bis
10-facher VergréRRerung untersucht, es wurde kein
Beleg fur irgendwelche Mikrobruchstellen nachge-
wiesen. Die Untersuchung wurde dann auch noch
rontgenografisch durchgefiihrt, und die Ergebnisse
waren negativ, was anzeigt, dass keine wesentlichen
Mangel im Verbundbereich eines jedes Bauteils auf-
traten. Das kleinere Bauteil wurde dann in Epoxi
montiert, und ein Schnittstiick quer zum Durchmes-
ser des Zylinders wurde angefertigt. Dieses wurde
dann in Epoxi, das gehartet wurde, erneut montiert,
um ein Metallografie-Bauteil herzustellen. Unter An-
wendung von Standard-Metallografiemahl- und -po-
liertechniken wurde das Schnittstlick zubereitet und
dann in einem Elektronenrastermikroskop unter-
sucht, um die Mikrostruktur im Bereich der Verbund-
stelle zu betrachten und bezlglich irgendwelcher
Leerraume oder grolRer Poren, Spriinge oder weite-
rer Uneinheitlichkeiten zu Uberprifen; keine wurden
gefunden. Dickenmessungen der Verbundstelle wur-
den durchgefihrt, und die Dicke wurde mit ca. 0,064
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bis 0,076 mm (0,0025 bis 0,003 in) ermittelt.

[0045] Auf der Grundlage dieser Befunde wird
schliellich gefolgert, dass die vorliegende Reakti-
onslétung zur Schaffung einer Molybdan-Scheibe auf
einem dichten Graphit-Substrat geflihrt hat, die sich
ausgezeichnet zur Verwendung als Drehanode in
handelsublichen Rdntgenstrahiréhren eignet, weil
eine starke, mangelfreie Bindung als Ergebnis des
vorliegenden Reaktionslétverfahrens bewerkstelligt
worden ist.

Beispiel Il

[0046] Die ganz allgemein in Beispiel | angegebene
Verfahrensweise wurde mit einem Graphit-Ring mit
einem Durchmesser von ca. 5 cm und mit einer
TZM-Scheibe vergleichbarer GroéRe durchgefihrt.
Nach Aufbringung der Aufschlammung auf die fla-
chen Oberflachen des Graphit-Ringsubstrats und ei-
nes Testzylinders werden diese gemal dem in Fig. 2
dargelegten zweistufigen Verfahren Reaktions-gesin-
tert. Die Uberzogenen Graphit-Unterlagen werden in
den Vakuumofen unter den gleichen Vakuumbedin-
gungen gegeben und auf eine Temperatur von ca.
1945°C ca. 2 h und 30 min lang mit einem zum vorher
beschriebenen sehr ahnlichen Erhitzungsplan erhitzt.
Sobald die Reaktionssintertemperatur erreicht ist,
werden die Uberzogenen Trager bei dieser Tempera-
tur ca. 30 min lang gehalten. Danach werden die Er-
hitzung unterbrochen und der Ofen auf Umgebungs-
temperatur mit einem im Wesentlichen gleichen Plan
wie in Beispiel | abgekuhilt.

[0047] Danach werden die zwei Ringe aus Hafni-
um-Folie auf der gesinterten Schicht eingelegt, und
eine TZM-Scheibe wird darauf gelegt und ganz allge-
mein wie in Beispiel | mit Gewicht belastet. Der Test-
zylinder wird, getrennt davon, wie vorher zusammen-
gebaut. Die Bauteile werden dann erneut in den Va-
kuumofen gegeben, und die Reaktionslétung wird mit
dem in Beispiel | angegebenen Zeit- und Temperatur-
plan durchgefuhrt, wobei auf eine Temperatur von ca.
1865°C erhitzt wird. Nach Herunterkihlen unter ahn-
lichen Bedingungen wie im Beispiel |, werden die
Bauteile entnommen, und die Untersuchung eines
Schnittstiicks des Testzylinders zeigt, dass eine star-
ke, einheitliche Verbindung der Kdrper bewerkstelligt
worden ist.

[0048] Zum Test der Langlebigkeit und weiterer
Charakteristika der Reaktionslétungen, die erhalten
werden, lasst man Proben des Beispiels Il und eine
Probe mit vergleichbarem Durchmesser von 5,08 cm,
hergestellt gemal dem Verfahren des Beispiels I, ca.
50 h lang bei ca. 1600°C im Vakuumofen unter einem
Vakuum von ca. 1,33 x 107 bar ziehen. Nach dem
Ziehen lassen bei 1600°C lasst man die Proben
Kreislaufe von 1600 bis 750°C durchlaufen, die man
wiederholt Uber ca. 50 min auf 750°C abfallen I&sst,

bevor die Temperatur zurtick auf 1600°C wahrend
der nachsten 50 min wieder angehoben wird. Diese
Vorgehensweise wird 20 Mal wiederholt, so dass die
Proben jeweils 21 Warmezyklen unterzogen worden
sind. Jedes Mal werden die Proben am 1600°C-Ni-
veau ca. 10 min lang und ebenso am 750°C-Niveau
ca. 10 min lang gehalten; dies stellt einen strengen
Testzyklus dar, der ersonnen ist, die Eignung des
Produkts zu testen, um einem Kreislauf Stand zu hal-
ten, dem eine Drehanode in erwarteter Weise ausge-
setzt sein wird.

[0049] Nach dem Ziehen lassen bei 1600°C und
den 21 Zyklen, wie beschrieben, werden die verbun-
denen Korper rontgenografisch und auf sonstige
Weise untersucht, und die Bindungen erscheinen
kontinuierlich und fest. Werden von den Proben
Schnittstiicke quer zur Verbundstelle angefertigt und
metallografisch untersucht, ist zu sehen, dass die Di-
cke der Verbundstelle nicht angewachsen ist und le-
diglich geringere Mengen von Molybdancarbid- und
Molybdanborid-Phasen in den Korngrenzen des
TZM-Korpers vorliegen, der an die Mikrostruktur der
Verbundstelle der mit dem einstufigen Verfahren des
Beispiels | hergestellten Bauteile angrenzt. Eine sehr
dinne kontinuierliche Schicht auf Hafnium-reichem
Carbid (gleich ca. 20% der Dicke der Verbundstelle)
erstreckt sich durch und Uber die gesamte Kreisfla-
che und hat im Wesentlichen die gleiche Dicke beibe-
halten, wie sie mit dem Reaktionslétverfahren gebil-
det wurde. Diese kontinuierliche Carbid-Schicht und
die Ausgewogenheit der Verbundmikrostruktur von
diskreten Carbid- und Borid-Phasen bilden, im Zu-
sammenwirken mit der Hf- plus HfMo,-Eutektoidpha-
se, eine sehr wirkungsvolle Barriere gegen eine Koh-
lenstoff-Wanderung aus dem Graphit-Substrat in den
dichten Molybdanlegierungs(TZM)-Kérper. Das vor-
stehend Gesagte wird durch Messungen der Mikro-
harte bestatigt.

[0050] Die Untersuchung von Proben des Beispiels
Il zeigt eine ziemlich &hnliche Verbundstellen-Mikro-
struktur; allerdings ist diesmal eine diinne Zone einer
Molybdancarbid/borid-Phase eingeschlossen, die in
genereller Angrenzung an die Eutektoid-reiche Zone
der Verbundstelle gebildet wird, die als Ergebnis aus
einer C- und B-Diffusion wahrend der Hochtempera-
tur-Testbehandlung im Anschluss an die anfangliche
Reaktionssinterstufe erscheint und auftritt. Weil die
Dicke der Verbundstelle ungefahr die gleiche geblie-
ben und ein Anwachsen zu einer dicken Carbid-Zone
hinein in den TZM-Legierungskoérper verhindert wor-
den ist, behalt die Probe jedenfalls eine gute Warme-
leitfahigkeit quer durch die Bindung bei (wie dies
auch fur die Probe aus dem Verfahren des Beispiels
| der Fall ist), was ein wichtiges Merkmal fur eine ro-
tierende Rontgenstrahl-Anode darstellt.

[0051] Mit beiden Verfahren werden ganz gut ak-
zeptierbare entstandene Produkte erzeugt und sind
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als sehr gut geeignet zur Herstellung von Dreh-Ront-
genstrahl-Anoden anzusehen, die Uber eine wesent-
liche Zeitspanne bei Temperaturen von 1500 bis
1600°C ohne nachteilige Konsequenzen angewandt
und eingesetzt werden kdénnen. Das etwas einfache-
re einstufige Verfahren wird derzeit wegen der Wirt-
schaftlichkeit seiner Durchfiihrung in der Praxis als
bevorzugt angesehen; aullerdem zeigt die Mikrosko-
pieuntersuchung, dass es weniger Anzeichen flr
eine Kohlenstoff- und/oder Bor-Diffusion gibt, d.h., es
werden wenigere, geringere Carbid-Borid-Phasen,
die lediglich in den Korngrenzen des Verbund-Mo-Le-
gierungskorpers vorliegen, und nur ein minimaler An-
stieg der Mikroharte nachgewiesen.

Beispiel IlI

[0052] Die in Beispiel | allgemein angegebene Ver-
fahrensweise wird mit einem Kohlenstoff-Kohlen-
stoff-Kompositring mit einem Durchmesser von 5,08
cm und mit einer Einkristall-W-Scheibe vergleichba-
rer GroRe durchgefihrt. Eine Loétaufschldammung
wird aus einer Teilchen/Pulver-Mischung in Alkohol,
d.h. in Ethanol, mit einer Lésung aus 99 Teilen Etha-
nol und 1 Teil Hydroxypropylcellulose gebildet. Die
Pulver-Mischung wird mit gleichen Gewichtsprozen-
ten von Wolframborid und Wolframcarbid formuliert
und vermischt, um 10 Gew.-Teile dieser Pulver-Mi-
schung in 6 Gew.-Teilen der Cellulose-Alkohollésung
zu ergeben.

[0053] Die oberen Oberflichen des Kohlen-
stoff-Kohlenstoff-Rings und des Testzylinders werden
mit der Pulveraufschlammung durch einen von Hand
aufgetragenen Anstrich mit einem Pinsel fir Kunst-
maler Uberzogen. Die Aufschlammung wird in
Schichten aufgetragen und an der Luft getrocknet.
Der Ring und der Testzylinder werden periodisch ge-
wogen, bis die gewilinschte Menge der Pulver-Mi-
schung auf beide aufgebracht worden ist.

[0054] Sobald diese Niveaus erreicht sind, werden
die Kohlenstoff-Kohlenstoff-Teile, mit den mit Auf-
schlammung Uberzogenen Seiten nach oben und ho-
rizontal, in einem Konvektionsofen bei ca. 125°C er-
hitzt, um den Cellulosebinder an Luft 9 bis 10 h lang
harten zu lassen, wahrenddessen jegliches gegebe-
nenfalls noch vorhandenes Ethanol und Wasser ver-
dampft werden. Die Teile werden dann entnommen,
abgekuhlt und dann Reaktionsgesintert, wie ganz all-
gemein in Fig. 3 dargestellt. Die iberzogenen Koh-
lenstoff-Kohlenstoff-Trager werden in einen Hoch-
temperatur-Ofen unter den gleichen Vakuumbedin-
gungen gegeben; der Ofen wird mit Argon wieder be-
fullt und auf eine Temperatur von ca. 2350°C ca. 1 h
lang mit einem &hnlichen, aber schnelleren Erhit-
zungsplan als dem vorherigen erhitzt. Sobald diese
Reaktionssintertemperatur erreicht ist, werden die
Uberzogenen Trager bei dieser Temperatur ca. 7 min
lang gehalten. Danach wird das Erhitzen unterbro-

chen, und der Ofen wird auf Umgebungstemperatur
mit einem im Wesentlichen gleichen Programmablauf
wie in Beispiel | abgekuhlt.

[0055] Danach wird jede gesinterte Schicht mit einer
zweiten Schicht aus dem gleichen Aufschlammungs-
material Uberzogen, das gegebenenfalls bis zu ca.
5% Kohlenstoffpulver enthalten kann, worauf das
Ganze in 8hnlicher Weise an der Luft getrocknet wird.
Eine Einkristall-W-Scheibe wird oben aufgelegt und
mit einem Gewicht belastet, wie ganz allgemein in
Beispiel | beschrieben. Der Testzylinder wird, ge-
trennt davon, wie vorher mit einer ahnlichen
W-Scheibe zusammengebaut. Die Bauteile werden
dann zuritck in den Vakuumofen gegeben, und es
wird eine Reaktionslétung unter Vakuum, oder gege-
benenfalls unter Inertgas, mit einem Zeit- und Tempe-
raturplan durchgefuhrt, der generell wie in Beispiel |
ablauft, wobei aber auf eine Endtemperatur von ca.
2350°C erhitzt und diese Temperatur ca. 10 bis 15
min eingehalten wird. Nach Herunterkihlen unter ei-
nem ahnlichen Plan wie dem in Beispiel | werden die
Bauteile entnommen, und die Untersuchung von
Schnittstlicken des Testzylinders zeigt, dass eine
starke, einheitliche Verbindung der Koérper bewerk-
stelligt worden und die Einkristall-W-Scheibe zur Ver-
wendung als Dreh-Anode in handelsublichen Rént-
genréhren ganz ausgezeichnet geeignet ist, weil die
charakteristischen Eigenschaften den Einsatz und
Betrieb bei einer Temperatur so hoch wie ca. 85% der
Reaktionsléttemperatur, z.B. von ca. 2000°C, ermdg-
lichen.

[0056] Obwohl die Erfindung unter Bezug auf be-
stimmte bevorzugte Ausgestaltungen beschrieben
worden ist, sollte es klar und selbstverstandlich sein,
dass verschiedene Modifikationen und Anderungen,
wie sie fur den Durchschnittsfachmann auf dem ein-
schlagigen technischen Gebiet offensichtlich sind,
vorgenommen werden kdnnen, ohne von der Erfin-
dung abzuweichen, die in den hieran angefugten An-
sprichen festgelegt ist. Beispielsweise kann ein an-
derer dichter Graphit, wie ein dichter pyrolytischer
Graphit verwendet werden; mit "dicht" ist generell ge-
meint, dass es sich dabei um mindestens 75% der
theoretischen maximalen Dichte handelt, wobei min-
destens ca. 90% bevorzugt sind. Ebenso kdénnen
Kohlenstofffaser-Kohlenstoff-Matrix-Komposite =~ mit
einer Dichte von mindestens ca. 1,7 g/lcm? herange-
zogen werden. Weitere Lésungsmittel und Binder,
wie sie im Stand der Technik gut bekannt sind, kén-
nen zur Anwendung gelangen, solange sie nicht an
der abschlieBenden Loétstufe beteiligt werden. Mit
Hauptmenge sind mindestens ca. 40 Gew.-% und mit
Nebenmenge sind nicht mehr als ca. 25 Gew.-% ge-
meint. Mit der Temperatur einer mit ca. angegebenen
bestimmten Zahl von Graden ist plus oder minus 20
Grad gemeint.

[0057] Besondere Merkmale der Erfindung sind in
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den beigefligten Anspriichen herausgestellt.
Patentanspriiche

1. Verfahren zur Verbindung eines dichten Wolf-
ram-, W, oder Molybdan-, Mo, -Kdérpers mit einem
kohlenstoffhaltigen Trager, wobei das Verfahren um-
fasst:

Bereitstellen eines dichten W- oder Mo-Metallkor-
pers, wobei der Korper eine zur Verbindung mit ei-
nem anderen Kdrper vorgesehene Oberflache hat,
Bereitstellen eines kohlenstoffhaltigen Tragerkor-
pers, der hohen Temperaturen in Abwesenheit von
Luft standhalten kann, wobei der Trager eine zu der
vorgesehenen Oberflache des dichten Kdrpers kom-
plementare Oberflache hat,

Beschichten der komplementaren Oberflache des
Tragerkorpers mit einer Schicht aus einem Material,
das eine Mischung aus Partikeln aus einem feuerfes-
ten Metallborid und Partikeln aus einem Metallcarbid
umfasst,

Gegenuberstellen der zwei komplementaren Oberfla-
chen und

Verbinden des dichten Kérpers mit dem kohlenstoff-
haltigen Tragerkdrper durch Erhitzen auf eine Reak-
tionslottemperatur, so dass der feuerfeste Metallkor-
per danach fest am kohlenstoffhaltigen Trager anhaf-
tet, wahrend sich eine intermediare Sperre zwischen
den zwei Korpern bildet, die danach die Diffusion von
Kohlenstoff aus dem Tragerkorper in den feuerfesten
Metallkdrper vermindert.

2. Verfahren gemass Anspruch 1, worin die Mi-
schung auch teilchenférmiges feuerfestes Metall und
teilchenféormiges Reaktivmetall enthalt, und worin
das Erhitzen die Temperatur in die Nahe oder auf die
eutektische Temperatur fir eine Lésung erhoht, die
das Metall des dichten Koérpers, das Reaktivmetall,
Kohlenstoff, das Metallborid und etwaige Verbin-
dung, die sich zwischen dem Reaktivmetall und dem
W oder Mo bildet, umfasst.

3. Verfahren gemass Anspruch 1, worin der dich-
te Korper ein Molybdankérper ist, das Borid Mo-Borid
ist, das Carbid Hf ist und die teilchenférmige Mi-
schung Hf- und Mo-Pulver enthalt, und worin das Er-
hitzen auf eine Temperatur von ca. 1.865°C erfolgt.

4. Verfahren gemass Anspruch 1, worin das Me-
tallborid ein Borid aus W, Mo, Vanadium, V, oder Zir-
konium, Zr, ist, und worin das Metallcarbid ein Carbid
aus Hafnium, Hf, Zr, Mo oder W ist.

5. Verfahren gemass Anspruch 3 oder 4, worin
das Erhitzen die Temperatur auf eine Temperatur er-
hoéht, die an oder nahe der eutektischen Temperatur
fur eine Lésung ist, die das Metall des dichten Kor-
pers, das Metallborid, Kohlenstoff, das Reaktivmetall
und etwaige Verbindung umfasst, die sich zwischen
dem Reaktivmetall und W oder Mo bildet.

6. Verfahren gemass Anspruch 4, worin das Be-
schichtungsmaterial eine Alkoholaufschlammung ist,
die Partikel aus Wolframborid oder Molybdanborid
und Hafniumcarbid oder Zirkoniumcarbid mit einer
Partikelgrésse von ca. 50 Om oder weniger enthalt.

7. Verfahren gemass einem der Anspriche 1 bis
6, worin eine Reaktivmetallschicht, die Folie aus ele-
mentarem Hf oder Zr umfasst, zwischen die zwei ge-
genlbergestellten komplementaren Oberflachen ein-
gefuhrt wird, und worin die Mischung ebenfalls ele-
mentares Hf- oder Zr-Pulver und elementares Mo-
oder W-Pulver einschliesst.

8. Verfahren gemass Anspruch 7, worin das Be-
schichtungsmaterial eine teilchenférmige Mischung
einschliesst, die im wesentlichen aus zwischen ca. 14
und 20 Gew.-% des Metallborids, zwischen ca. 45
und 56 Gew.-% des Metallcarbids, zwischen ca. 13
und 19 Gew.-% von elementarem Hf- und/oder
Zr-Pulver und ca. 13 bis 19% von elementarem W
oder Mo besteht.

9. Verfahren gemass einem der Anspriche 1 bis
8, worin der kohlenstoffhaltige Tragerkérper Graphit
oder ein Kohlenstoff-Kohlenstoff-Verbund ist, und
worin Kraft angelegt wird, um die Oberflachen in Ge-
genulberstellung zueinander zu pressen, wahrend in
einem Vakuum auf die Reaktionsléttemperatur erhitzt
wird, die fiir einen Zeitraum von wenigstens ca. 15
Minuten aufrechterhalten wird.

10. Verfahren gemass einem der Anspriiche 1 bis
9, worin der dichte Kérper aus einem Einkristallmate-
rial ist und der kohlenstoffhaltige Tragerkorper ein
Kohlenstoff-Kohlenstoff-Verbund ist, der Kohlenstoff-
asern enthalt, die quer zu der Oberflache ausgerich-
tet sind, die in Gegenuberstellung zum dichten Kor-
per gesetzt werden soll.

11. Verfahren geméass Anspruch 1, worin der
dichte Korper eine Zielanode zur Erzeugung von
Réntgenstrahlen ist, und worin der Kérper mit dem
kohlenstoffhaltigen Trager durch Erhitzen auf eine
Reaktionsléttemperatur von wenigstens ca. 2.200°C
verbunden wird.

12. Verfahren gemass Anspruch 1, worin der
dichte Korper ein dichter Mo-Kdrper ist, der geeignet
als Zielanode zur Erzeugung von Réntgenstrahlen
ist, die komplementare Oberflache des Tragerkor-
pers mit einer Schicht beschichtet wird, die eine Mi-
schung aus Partikeln aus Mo-Borid, Hf-Carbid
und/oder Zr-Carbid, elementarem Mo und elementa-
rem Hf und/oder Zr enthalt, und die zwei komplemen-
taren Oberflachen mit Hf- oder Zr-Metallfolie dazwi-
schen gegenubergestellt und auf eine Temperatur an
oder nahe der eutektischen Temperatur fir eine Lo-
sung, die Mo, MoB und Hf und/oder Zr umfasst, er-
hitzt werden, die flr eine ausreichende Dauer auf-
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rechterhalten wird, damit Mo und Hf und/oder Zr Car-
bide durch Reaktion an der Oberflache des kohlen-
stoffhaltigen Tragerkdrpers bilden.

Es folgen 3 Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen

Uperziehen einer kohlenstoffhaltigen Substratoberflache
mit einer Alkohol/Pulver-Aufschlammung aus Borid, Carbid
und feuerfesten und reaktiven Metallen

Lufttrocknung bei 125°C

l

Einlegen einer Folie aus
Hafnium oder Zirkon

)

Anordnen des liberzogenen Substrats
und dichten feuersten Metallkérpers mit
der Folie dazwischen in Gegenuberstellung

,

Anlegen einer Kraft, die zum leichten
Zusammenpressen hinreicht

l

Erhitzen auf 1700 bis 1900°C unter
Vakuum oder Inertgas mindestens
15 min lang

FIGUR 1
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Uberziehen einer kohlenstoffhaltigen Substratoberflache
mit einer Alkohol/Pulver-Aufschlammung aus Borid, Carbid
und feuerfesten und reaktiven Metallen

\P

Lufttrocknung bei 125°C

Erhitzen auf 1700 bis 2000°C unter

Vakuum oder Inertgas zum Sinter-
Uberziehen; dann abkiihlen

Y

Einlegen einer Folie aus Hafnium
oder Zirkon an der ilberzogenen
Oberflache

Anordnen in Gegenuberstellung des
tiberzogenen Substrats und der Folie
mit dem dichten feuerfesten Metallkdrper

Anlegen einer hinreichenden
Kraft zum leichten Zusammendriicken

Y

Erhitzen auf 1700 bis 1900°C
unter Vakuum oder Inertgas
mindestens 15 min lang

zum Reaktionsléten

FIGUR 2
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Uberziehen einer kohlenstoffhaltigen Substratoberflache
mit einer Alkohol/Pulver-Aufschlammung aus Borid, Carbid
und feuerfesten und reaktiven Metallen

Y

Lufttrocknung bei 125°C

L

Erhitzen auf ca. 2350°C
unter Vakuum oder Inertgas zum
Sinteriiberziehen; dann abkihlen

Y

Uberziehen mit zusatzlicher Aufschlammung und

Lufttrocknung
I

y

Anordnen in Gegenuiberstellung der Substrat-
oberflache und des dichten W- oder Mo-Kérpers

Anlegen einer hinreichenden Kraft
zum leichten Zusammendriicken

Erhitzen auf ca. 2350°C unter inerter Atmosphare
oder Vakuum zum Reaktionsiéten

FIGUR 3
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