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Obwohl in der Praxis Kernbrennstoffe zur Anwendung
kommen, die einen sehr hohen Temperaturgradienten
(> 10¢ °C/ecm) aushalten miissen, ist noch kein
Versuch unternommen worden, den Einfluss des
Temperaturgradienten auf die Warmeleitfahigkeit
zu priifen. Aus diesemn Grunde wurde eine Methode
entwickelt, die es gestattet, die Warmeleitfahigkeit
von Urandioxid iiber einen grossen Temperatur-
bereich (300 °C < 7' < 2000 °C) bei kontrolliertem, ver-
dnderlichem Temperaturgradienten

(30 °Clem < dT'/dz << 5000 °C/em)

zu messen (Messgenauigkeit je nach Temperatur und
Temperaturgradienten 4- 3 9% bis + 8 9%). Die Mes-
sungen zeigen, dass die Wiarmeleitfahigkeit K von
Urandioxid eine Funktion der Temperatur und des
Temperaturgradienten ist. Der Kurvenverlauf ist
reversibel, solange keine Risse in der Probe auftreten.
Eine mégliche Erklirung konnte die Anderung der
elastischen Eigenschaften durch thermische Span-
nungen infolge des Temperaturgradienten liefern.
Die Steigerung des Temperatutrgradienten sollte auch
nicht ohne Einflugs auf die Harmonizitét der Schwin-
gungen sein.

Bei 1050 °C hat die Wéarmeleitfahigkeit ein Maxi-
mum. Auch diese Erscheinung koénnte durch den
grossen Termperaturgradienten verursacht werden. Hs
kann mit dem von anderen Autoren gemessenen
Nullpunkt des absoluten Seebeck-Koeffizienten von
Urandioxid in Zusammenhang gebracht werden, da
in diesemm Temperaturbereich der elektrische Anteil
der Warmeleitfahigkeit ein Maximum haben kann.

Tm Hochtemperaturbersich (1200 °C<<T <2000 °C)
stimmen die gemessenen Werte bei hohen Temperatur-
gradienten (5000 °C/cm) mit Ergebnissen iiberein, die
durch Reaktormessungen gewonnen wurden. Danach
zeigten die verwendeten Proben &hnliche “Stengel-

kérner”’, wie sie auch bestrahlte UOQs-Proben auf-
weisen. Das zeigt, dass es mit dieser Methode maglich
ist, gewisse thermische Bedingungen, die im Reaktor
herrschen zu simulieren.

Despite the fact that in practice, fuel materials are
subject to very large temperature gradients
(> 104 °C/em) no attempt has been made to determine
the effect of such gradients on their thermal conducti-
vities. Consequently a method was developed that
permitted the measurement of the thermal con-
ductivity of UOs over a large temperature range
(300 °C < T'< 2000 °C) with variable, controlled tempe-
rature gradients (30 °C/em << dT'/dz << 5000 °C/em).
The accuracy was & function of the temperature and
temperature gradient varying between 4 3 to £+ 8 9.

The measurements show that the thermal con-
ductivity of UO,, K, is a function of the temperature
and the temperature gradient. The dependence is
reversible as long as a specimen develops no cracks.
The change in elastic properties which result from the
thermal stresses produced in a thermal gradient may
be responsible for this behavior. Large thermal
gradients can also be expected to disturb the uni-
formity of lattice vibrations.

The thermal conductivity exhibits & maximum at
1050 °C. Large temperature gradients can also be
responsible for this phenomenon. It is possible to
correlate this result with the zero point of the Seebeck
coefficient, as measured by other experimenters, since
the electronic contribution to the thermal conductivity
can exhibit & maximum in this temperature range.

Measurements made in the high-temperature region
(1200 °C < T' < 2000 °C) with large temperature
gradients (5000 °C/em) show agreement with con-
ductivity values measured in-pile. In this connection,

T Diese Arbeit wurde im Rahmen der Assoziation zwischen der Européischen Atomgemeinschaft und
der Gesellschaft fiir Kernforschung mbH., Karlsruhe, auf dem Gebiet der Schnellen Reaktoren durchgefiihrt.

*  Delegiert von Euratom, Briissel.
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the specimens employed exhibit columnar grains
similar to those which appear in irradiated samples.
This indicates that it is possible to simulate certain
in-pile thermal conditions by this technique.

Actuellement on envisage 'emploi d’éléments com-
bustibles devant étre soumis & des gradients de
température trés élevés (de Tordre de 104 °C/cm).
Pourtant il n’existe guére de travaux traitant de
I'influence du gradient de température sur la conduc-
tibilité thermique. Nous avons développé une méthode
qui permet de mesurer la conductibilité thermique du
dioxyde d’uranium pour des gradients de température
variables et contrélables dans un intervalle de tempé-
rature variable entre 300-°C et 2000 °C. La précision
de la mesure de conductibilité varie de -+ 3 9% & 4 8 9,
suivant les valeurs du gradient et de la température.
Les mesures indiquent que la conduetibilité thermique
K du dioxyde d’uranium est fonction de la tempéra-
ture ainsi que du gradient de température. Le processus

1. Einleitung

Bei der Untersuchung thermophysikalischer
Eigenschaften interessieren in Raumfahrt und
Kerntechnik besonders hohe Temperaturen. In
bestimmten Fallen kénnen dabei extreme Tem-
peraturgradienten (bis 104 °C/em) auftreten. In
Kernbrennstoffen liegen bei Reaktoren hoher
Leistung, z.B. bei schnellen Briitern, die
Gradienten zwischen 103 and 10t °C/em. Es ist
bisher -noch nicht bekannt, wie sich solche
Thermogradienten auf die Leitfahigkeit von
Kernbrennstoffen auswirken. Es wurde deshalb
ein Verfahren entwickelt, mit Hilfe dessen die
thermische Leitfihigkeit des Urandioxid bei
Temperaturen bis 2000 °C und kontrolliertem
Temperaturgradienten bis 5000 °C/cm gemessen
werden kann. Bei den meisten bisher ver-
wendeten Apparaturen freten viel kleinere
Thermogradienten auf,

2. Versuchsdurchfithrung

Das physikalische Prinzip hesteht in einer
modifizierten radialen Wirmeflussmessmethode.
In zylindrischen Proben wird ein Warmefluss
von der Mittelachse zum Rand erzeugt !). Die
integrierte Wirmeleitungsgleichung ergibt in
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est reversible dans la mesure ot I’échantillon n’est.pas
fissuré. Le phénoméne peut s’expliquer par une
variation des propriétés élastiques dues aux con-
traintes thermiques se produisant dans I’échantillon.
— Il est aussi possible que le gradient de température
trés élevé influence la diffusion des phonons —.

A la température de 1050 °C la conductibilité
thermique passe par un. maximum. Ce maximum peut
avoir une relation avec le point d’inversion de polarité
du coefficient absolu de Seebeck. Comme la conducti-
bilité due aux charges électriques passe par un
maximum en ce point, le maximum observé peut
s’expliquer par ce phénomeéne. Les résultats observés
dans intervalle de 1200 °C & 2000 °C avec un gradient
de température de 5000 °C/em correspondent aux
résultats obtenus par irradiation dans un réacteur.

Les échantillons maintenus dans ces conditions
pendant une longue période montrent la formation de
“grains basaltiques” généralement présents dans les
échantillons irradiés. Ceci démontre que notre méthode
représente une simulation satisfaisante des conditions
thermiques dans un réacteur.

diesem Falle

Q
K= [2n(T2 —Tyl

w0

@ [W/ecm] =erzeugte Wirme pro cm Stab-
lange;

K [W/em?®.C]=Wirmeleitfdhigkeit des Pro-
benmaterials;

Tgy, T0°C] =Temperaturen an den Radial-
bohrungen rz und r1;

I [em] = Lénge.

Das Problem ist nun, eine Zylindergeometrie
zu schaffen, die der Gl. (1) gentigt, d.h. eine
Geometrie ohne axialen Wirmefluss. Gleich-
zeitig miissen die Werte fiir den Warmefluss
und die Temperaturen an den Radialbohrungen,
deren Lage genau bekannt sein muss, gemessen
werden. Die Proben bestehen aus gesinterten
Pellets (96 9% TD, Durchmesser 0,98 cm, Ver-
héltnis O/U=2,00). Die Temperaturmessstellen
und der zentrale Kanal fiir den Heizdraht in
den Pellets wurden durch Ultraschallbohren
erzeugt (Fig. 1). Die Notwendigkeit hoher
Temperaturgradienten macht kleine Proben
erforderlich, um zu grosse Temperaturdiffe-
renzen zu vermeiden. Das ist notwendigerweise
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Fig. 1. Proben. Rechts, Probe vor der Behandlung.

Mitte, durch hohe Thermospannungen im mittleren

Temperaturbereich zerbrochene Probe. Links, durch

hohe Thermospannungen im Hochtemperaturbereich
angerissene Probe.

mit einem Verlust an Messgenauigkeit ver-
bunden, hat aber den Vorteil der Einfachheit
und bietet bei Urandioxid die Moglichkeit,
Pellets aus der normalen Serienproduktion zu
benutzen.

Tantalum-heater
Tantal-Heizelement

Tungsten-heater
Wolframstab

¢

<]
Pellets
Proben
Y
Pyrometer
@/Volt Z
=)
;4/

/

_l/
Amper

Fig. 2.

Schematische Darstellung der Messmethode.
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Gl. (1) ist dann erfiillt, wenn eine geniigend
lange Zone konstanter Temperatur in axialer
Richtung erreicht wird. Dieser Bedingung
kommt unsere Messanordnung nach (Fig. 2
und 3). Als Heizung wird ein durchgehender
Wolframdraht anstelle eines zusammengesetzten
Heizelements beniitzt. Damit lassen sich sehr
hohe Temperaturen (bis 3000° C) erreichen. Der
dussere Heizzylinder dient dazu, die gewiinschte
Temperatur zu erreichen und den Wirmefluss
an den beiden Enden zu korrigieren.

Durch Anderung der inneren und &#usseren
Heizleistung ldsst sich der Temperaturgradient
und das Temperaturniveau in weiten Grenzen
einstellen. Das Temperaturprofil des inneren
Heizdrahtes bei verschiedenem Leistungsniveau
wird abgelesen und auf Temperaturgleichheit
kontrolliert. Abweichungen an beiden Enden
werden beriicksichtigt. Alle Messungen werden
unter Vakuum (10-5 mm Hg) ausgefithrt, um
Wirmeverluste durch Konvektion zu vermeiden.

Fig. 3.
Heizwiderstand,

Messanordnung; 1) Messprobe, 2) Wolfram
3) &usseres Tantal-Heizelement,
4) Thermoelemente.
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Wegen des Temperaturabfalles am Ende und
wegen der Temperaturabhingigkeit des spezi-
fischen elektrischen Widerstandes bei Wolfram
ist die abgegebene Wirmemenge in der Mitte
hoher als der Mittelwert, der sich aus den
elektrischen Messgrossen fiir den ganzen Stab
ergibt. Um diese Tatsache in Betracht ziehen
zu koénnen, wird die Temperatur des Heiz-
drabtes in der Mitte pyrometrisch abgelesen und
der spezifische Widerstand an dieser Stelle aus
der Kurve — Widerstand gegen Temperatur —
bei Wolfram ermittelt. Die erzeugte Wirme
ist dann:

@=12R[W/cm], (2)

R[Q/em]=Widerstand des Heizdrahtes bei
1 om Lénge.
I=8trom.

Dieser Wert wird kontrolliert, indem man
den Wirmefluss auch aus den elektrischen

Mittolwerten errechnet:
Q=1V[l [W/em], (3)

V [V]=Spannungsabfall tiber die Stablinge 1;
I [em]=gesamte Heizstablinge.

Der Niherungswert @ wird anhand des vorher
ermittelten Temperaturprofils des Heizstabs
korrigiert. Durch Vergleichen der.beiden Werte
Q und @ kan sichergestellt werden, dass in den
Pellets kein Spannungsabfall und im Heizdraht
keine Querschnittverdnderungen auftreten.

3. Fehlerabschitzung

Die Temperaturmessung durch Thermoele-
mente. erlaubt zwar eine genauere Ablesung als
beim Pyrometer, wegen ihrer relativen Grésse
im Vergleich zur- Probe fiithrt sie jedoch zu
grésseren Fehlern der Endgenauigkeit. Chromel-
Alumel-Elemente in einém: Mantel aus rost-
freiem Stahl (AussendurcthSéer 0,33 mm;
Einsatz bis 1000 °C) und ein Glithfadenpyro-
meter ({iber 800 °C) wurden fiir die Temperatur-
messung eingesetzt. Die mit dem Gliihfaden-
pyrometer erreichbare Messgenauigkeit [0,15 9,
und 0,13 9 je nach Temperaturbereich nach 2)]
wurde durch zwei Faktoren eingeschrinkd,
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ndmlich durch die Tatsache, dass Uranoxid
kein schwarzer Korper ist und durch die
Absorption der Quarzfenster. Bei der Wellen-
linge der Messung (6560 A) liegt die spektrale
Emissivitit von Urandioxid [0,40 nach 3)] so,
dass man eine schwarze Strahlung aus einem
Loch mit dem Verhéltnis Tiefe/Radius=7 er-
hilt. Dies gilt jedoch nur fiir Korper ohne
thermischen Gradienten in der Lochachse 2). Ist
ein axialer Gradient vorhanden, so muss eine
Korrektur angebracht werden. Diese Korrektur
ist schwierig zu berechnen; man kann jedoch
nach den Ergebnissen von Huler und Ludwig 2)
abschétzen, dass sie in unserem Fall klein ist
(3,6 9%, der absoluten Temperatur und 0,3 %
der Temperaturdifferenz), da die zwei Fehler
sich kompensieren, wenn beide Messldcher etwa
gleiche Tiefe haben. Fir die Absorption der
Quarzfenster stand eine Eichkurve der Liefer-
firma zur Verfigung. Sie wurden durch eine
verschliessbare Blende vor Bedampfung ge-
schiitzt und jeweils vor und nach jeder Messung
kontrolliert. ]

Die mathematische Abschitzung von Ge-
nauigkeiten ergibt folgendes Bild:

Fiir die Messung der erzeugten Wirme @
erhilt man aus Gl. 2

TEE G e

AII x100=0,22 %, ist die Ablesegenauigkeit
des Amperemeters,

R=pxl/s, (5)

o) e

s = Querschnitt des Heizwiderstandes,
o =spezifischer Widerstand von Wolfram,
I=1cm=die gewdhlte Messlidnge.

Setzt man typische Werte ein, so erhdlt man

4Q/Q =2 Y%,.

Fiir den prozentualen Fehler bei der Tempera-
turdifferenzmessung erhélt man

A(Ts—T1) [(AT2)2+(AT1)2T
Te—T1 (Ts—T1)2 ’

(7)
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Setzt man hier typische Werte fir das ver-
wendete Pyrometer ein, so erhilt man

AT~T1) o <. o

—Tétfl—- =5 /O blS 0,5 /0,

je nach der Wahl von 75—T'1. Hohe Temperatur-
gradienten erhthen also die Genauigkeit. Bei der
Verwendung von Thermoelementen erhélt man
entsprechend

A(T>—T5)
To—T1

—1,4% bis 14%,.

Auch die Radialbohrungen beeinflussen die
Messgenauigkeit. Die Radien 71 und rs, bei denen
die Temperatur gemessen wird, werden mit
einem Mikrometer auf + 0,01 mm genau
bestimmt. Anwendung der Fehlerrechnung er-
gibt fir den in der Leitfdhigkeitsformel er-
scheinenden Logarithmus

Aldn (rg/r1) A(nre=Inr)
In(re/ri) — In(rafr1)

[ s e

In (rofr)2

(8)

Einsetzen von typischen Werten fithrt zu

Aln (1’2/7’1) oo N
Tn(rgjry) /o fir Pyrometer,
Z;Illn(g/zf{f)l) = 12,59, fiir Thermoelemente.

-
L
s 06
O
~
=
3
= .05+
S
D x
2
= 2 04—
3.2
HIRE
S
Q .03
S g /
£ &
% 5 Thermoelemente
& X024 s
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Schliesslich muss noch eine Fehlerquelle
beriicksichtigt werden: Da der Raum zwischen
Wolframheizer und der Lochwandung nur
0,1 mm betrigt, ist es unmoglich, eine perfekte
Konzentrizitdt bei der Montage zu erreichen.
Dies hat zur Folge, dass die Isothermen in der
Probe keine Kreise sind sondern ellipsendhnliche
Form haben. Diese Flussverzerrung ist schwierig
abzuschitzen; daher wird die Wirmeleitféahig-
keitsmessung in zwei verschiedenen Richtungen
ausgefithrt und die erhaltenen Werte werden
gemittelt. Dabei erreicht man eine Reproduzier-
barkeit von + 5 9, d.h. diese Fehlerquelle ist
eliminiert. Anwendung der Fehlerrechnung
unter Benutzung der oben angegebénen Werte
(wobei durch /2 dividiert werden muss, da zwei
voneinander urnabhéngige Messungen gemacht
werden) fithrt auf

AK[K=6 % bis 8 9 fir Pyrometer,
AK[K=9 9%, bis 15 Y, fur Thermoelemente.

4. Versuchsergebnisse

Die Ergebnisse fiir stochiometrisches Uran-
dioxid (Verhiltnis O/U>2,00) sind in Fig. 4
dargestellt. Sie werden in drei Abschnitten,
entsprechend drei verschiedenen Temperatur-
intervallen, diskutiert.

Im wniederen Temperaturbereich (400 °C bis
900 °C; AT [Ax=50-500 °C/em) wurden die

Pymmerer

] I
200 400 600 800

1000 1200 1400 1600

T T T T 1 I ™
1800 2000 2200 2400 2600
Temperatur (°C)

Fig. 4. Ergebnisse fur stoichiometrisches Urandioxid (O/U = 2,00).
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Temperaturmessungen mit Thermoelementen
durchgefiihrt. Die Messpunkte (etwa 150) liegen
nicht auf einer einzigen Kurve (Fig. 4). Obwohl
die experimentelle Anordnung viele Male kon-
trolliert wurde, konnte keine Fehlerquelle fest-
gestellt werden, die fir die Streuung der
Messwerte verantwortlich sein konnte. Daher
wurden die Abweichungen mit den unter-
schiedlichen Temperaturgradienten in Zu-
sammenhang gebracht. Verbindet man die bei
einer festen Temperatur gemessenen Leit-
fahigkeitswerte miteinander, so ergeben sich
verntinftige Kurven, womit der Zusammen-
hang zwischen Wirmeleitfdhigkeit und Tem-
peraturgradienten naheliegt (Fig. 5). Einige
Punkte lagen sehr tief (K<0,01 W/em-°C).
Diese Werte waren an gerissenen Proben
gemessen worden, wie nachtréglich durch
Augenschein oder metallografische TUnter-
suchung festgestellt wurde. Andere Gefiige-
dnderungen diirften in diesem Zusammeénhang
einen vernachlissigbar kleinen Einfluss haben.
Im mittleren Temperaturbereick (900 °C bis
1200 °C; AT |Ax=200-1000 °C/em) konnte deut-
lich ein Leitfahigkeitsmaximum (~ bei 1050 °C)
fostgestellt werden. Diese Erscheinung war
reproduzierbar fiir verschiedene Proben gleichen
Ursprungs. Die Temperaturmessungen wurden

= 100

Thermal Conductivity (%)
Wdrmeleitfihighkeit (%)
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in diesem Bereich pyrometrisch gemacht. Der :
Ubergang zum Niedertemperaturbereich in dem
mit Thermoelementen gemessen wurde, ist
befriedigend, wenn man die Messgenauigkeit
und die Storung des Wérmeflusses durch die
Locher berticksichtigt.

Die im Hochtemperaturbereich (T >1200 °C;
AT [Ax=500-5000 °C/em) gemessene Wirme-
leitfahigkeit steigt mit steigender Temperatur
langsam an.

5. Diskussion und Schlussfolgerungen

Far den Niedertemperaturbereich (400-900 °C')
unterstiitzen Experiment wund theoretische
Uberlegung die Hypothese, dass die Wirme-
leitfahigkeit vom angelegten Temperatur-
gradienten abhéngt. Es besteht kein Zweifel,
dass in diesem Temperaturbereich der Wirme-
transport im Urandioxid durch Phononen
erfolgt 4). ,

Eine Ursache fiir die Variation der Warme-
leitfdhigkeit” mit dem Gradienten mégen die
héheren inneren Spannungen sein, die wahrend
des Experimentes in der Probe herrschen.
Diese Spannungen sind so hoch, dass sie die
Probe zerreissen kénnen. Da die Krafte, die fiir
den Gitteraufbauverantwortlich sind, nicht ideal

T T T T T
100

I
200
5—[ = °C/em

Fig. 5. Vermiliderung der gemessenen Wirmeleitfihigkeit in 9, mit steigendem d7'/dxz bei verschiedenen
Temperaturen, gegeniiber den Werten 8) bei d7'/dz ~ 0 als 100 9 angenommen.



DIE WARMELEITFAHIGKEIT VON URANDIOXID

elastisch sind, beeinflussen Spannungen die
harmonische Oszillation der Wirmeschwin-
gungen, was eine Reduktion der Wirmeleit-
fahigkeit zur Folge hat.

Dieser Effekt, der wahrscheinlich fiir den
grossten Teil der beobachteten Anderungen
verantwortlich ist, hingt in hohem Masse von
der Geometrie der experimentellen Anordnung
ab. Sein Einfluss auf die Wirmeleitfdhigkeit
sollte kleiner werden mit steigender Temperatur,
weil die Spannungen durch Relaxationsvor-
gidnge, d.h. Kriechprozesse abgebaut werden.
Das ist in Ubereinstimmung mit dem beob-
achteten Verhalten.

In letzter Zeit 5) wurde auch fiir einige Kunst-
stoffe eine Abhéngigkeit der Wirmeleitfahigkeit
von aufgebrachten mechanischen Spannungen
beobachtet.

Es sei noch angemerkt, dass prinzipiell der
Temperaturgradient selbst nicht ohne Kinfluss
auf die Phononendiffusion bleiben diirfte. Die

Steigerung des Temperaturgradienten bringt

eine Anderung der Amplitude und der Frequenz-
verteilung der Phononen in Richtung des
Wirmeflusses, die nur negative Effekte auf die
Wirmeleitfdhigkeit haben kann. Obwohl sich
in unserem Fall aus der Struktur des gesinterten
Urandioxides schliessen ldsst, dass dieser Ein-
fluss nur geringfiigig sein kann, existiert eine
Grenze der Unabhidngigkeit der Wirmeleit-
fahigkeit vom Temperaturgradienten 12).

Zur Bestitigung dieser Uberlegungen wurde
kontrolliert, ob der Effekt reversibel war. Es
wurde festgestellt, dass durch Verminderung
des Temperaturgradienten vorher gemessene
Werte der Warmeleitfihigkeit wieder eintraten,
so lange die Probe intakt war. Weiterhin wurde
die Abhingigkeit der Wirmeleitfihigkeit von
der Zeit untersucht. Bei konstanter Leistung
itber lange Zeit (5-10h), wédhrend der die
Thermospannungen an den Thermoelementen
durch Schreiber verfolgt wurden, blieb die
Wiirmeleitfahigkeit zunidchst konstant. Spiter
wurde sie unstetig. Verbunden mit dieser Un-
stetigkeit war eine Ausbildung von Rissen.
Eine mogliche Erkldrung dafiir ist folgende:
Risse senkrecht zur Richtung des Warmeflusses
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fithren zu einer Abnahme, Risse parallel zu
dieser Richtung zu einem Ansteigen der augen-
blicklichen Wirmeleitfdhigkeit. Die Wirkung
paralleler Risse fithrt zu einem Spannungsabbau
in der Probe ohne Stérung des gemessenen
Wiarmeflusses. Im Falle der Spannungsabhéngig-
keit der Wirmeleitfdhigkeit konnte dies zu
einer Erhohung fiihren.

Es sei nochmals bemerkt, dass vier Thermo-
elemente in der Messprobe die Isothermen
verzerren, so dass die gemessenen Werte nicht
absolut korrekt sind. Diese Fehlerquelle, die
immer mit der Anwesenheit von Temperatur-
fithlern verbunden ist, wurde experimentell
abgeschitzt. Unter Benutzung der Analogie
Wirme-Elektrizitit wurde die Spannungsver-
teilung auf einer elektrisch leitenden Papier-
scheibe gemessen, deren Geometrie dem Quer-
schnitt einer Probe entsprach. Das Ergebnis
war, dass diese :IFehlerquelle nicht fiir den
beobachteten Effekt verantwortlich sein kann.

Schliesslich wurde bei héheren Temperaturen
(> 850 °C) kontrolliert, ob der Effekt auch bei
Pyrometerablesung vorhanden war. Auch unter
Beriicksichtigung der Fehlergrenzen des Pyro-
meters hatten hohere Temperaturgradienten
niedrigere Werte der Wirmeleitfihigkeit zur
Folge.

Abschliessend zum Niedertemperaturbereich
sei erwihnt, dass das Fourier-Gesetz

Q=K 8 ATz, (9)

mit S=Probenquerschnitt, eine phinomeno-
logisch abgeleitete lineare Naherung ist. Es ist
nicht erstaunlich, dass unter extremen Be-
dingungen mit dieser Ndherung die Ergebnisse
nicht zu erfassen sind.

Im mattleren Temperaturbereich wurde ein
Maximum der Temperaturleitfihigkeit o=
K/(ep) von Urandioxid zum erstenmal von
Montgomery 6) mit der sogenannten ,,Flash-
Methode beobachtet. Die , Flash-Methode*
benutzt Warmeimpulse, bei der sehr hohe lokale
Temperaturgradienten auftreten konnen. Eine
theoretische Voraussage wurde vorher durch
de Halas 7) gegeben. Die Tatsache jedoch, dass
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das Maximum in den sehr genauen Messungen
von McElroy u.a. 8) nicht auftrat, legt es nahe,
den Effekt mit dem Vorhandensein eines hohen
Temperaturgradienten in  Verbindung zu
bringen. Eine mdogliche Erkldrung fiir den Effekt
ist folgende: In Urandioxid findet ein Wechsel
von der p- zur n-Leitung statt (900 °C<T <
1200 °C). Daher geht auch der Seebeck-Koeffi-
zient von negativen zu positiven Werten
iiber 9 19). In diesem Temperaturbereich werden
die Konzentrationen der positiven und negativen
Ladungtriger gleich sein und es entsteht keine
thermoelektrische Kraft. Dadurch ist es méglich,
dass die Voraussetzungen fiir ein Maximum des
elektrischen Anteils der Wirmeleitfahigkeit
gegeben sind. Allerdings ist dieser Punkt noch
nicht vollig geklért. Experimente mit Proben
verschiedener Stochiometrie und mit von
aussen angelegten elektrischen Spannungen
derselben Grossenordnung wie die thermo-
elektrischen Kraft, sind im Gange.

Im Hochtemperaturbereich gemessene Werte
stimmen mit den im Reaktor erhaltenen iiber-
ein 11). Die metallografische Beobachtung einer
Probe, die viele Stunden in dem Wirmeleit-
fahigkeitsofen geglitht wurde, zeigt eine Struk-
tur, die sehr dhnlich der einer bestrahlten Probe

Fig. 6. Querschnitt einer Probe, die langzeitig bei
extrem hoher Temperatur und extrem hohem Tempe-
raturgradienten geglitht wurde.

E. PATRASSI

Fig. 7. Stengelkorn-Struktur bei Temperaturen tiber
2000° C und Thermogradienten von etwa 5000° C/em.

ist (Fig. 6). Das beweist, dass die Methode
anwendbar ist, um Reaktorbedingungen in
thermischer Hinsicht zu simulieren. Bemerkens-
wert ist die Verdnderung der Lage des Zentral-
lochs von der Mitte ausgehend durch den
_Transportmechanismus Verdampfung-Konden-
sation und die zu beobachtende Stengelkorn-
bildung (Fig. 7).

In Fig. 8 ist der Verlauf der Warmeleitfihig-
keit als Funktion des Temperaturgradienten
schematisch aufgetragen. Die Wahrscheinlich-
keit, dass die Wéirmeleitfidhigkeit bei einem
bestimmten Temperaturgradienten plotzlich
steigt oder fillt, wird durch die Form und
Lage der Risse in der Probe bestimmt.

Fir aufschlussreiche Diskussionen und Ge-
sprache mochte ich mich an dieser Stelle

( T =konst. )

~
(=)
Q
5
1

Crocks region  not reversible

Thermal stresses
region

Rissbereich nicht Reversibel

Thermischer I
Spannungsbereich i
|
!

Thermal Conductivity (%)
Weérmeleitféhigkeit ( %)

47

dx
Fig. 8. Schematische Darstellung der Abhéngigkeit von
K zu dT/dz bei der von uns verwendeten Geometrie.
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