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A b s t r a c t

The thermal conductivity of ceramic nuclear fuel is to

be measured to give data for the development of mixed fuels

with improved thermal conductivity and to permit the proper

core design for these fuels. A method is proposed for the

measurement of thermal conductivity at the fuel tempera­

tures of 800 to 2,000 0 C encountered in a high tempera­

ture reactor, which, physically, is based upon the one­

dimensional heat flow methode In this process a disk­

shaped specimen is heated on both sides by electron beams

in vacuum. The temperatures of the sides of the specimen

can be measured very accurately by a photoelectric

pyrometer. The heat flow penetrating the specimen perpen­

dicular to the disk areas owing to thermal conduction is

determined by adjustment of two stationary states through

the arising difference in the powers emitted onto apreset

side of the specimen and reflected by it,respectively.

The attainable accuracy in measurement of thermal conductivity

is estimated to be ~ 5 percent for the case of measurement

of heat flow through the powers dissipated by the specimen

area. The apparatus can be designed so that also

measurements of neutron irradiated nuclear fuel material

in allhot cell ll are possible by remote control.
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Res u m e

La conductibilite thermique de combustibles nucl~aires
", ...

ceramiques est a mesurer ce qui permet de gagner les
/'

conditions prealables au developpement de combustibles

mixtes a conductibilit~ thermique am~lior~e et de
, ./

choisir pour ces combustibles des concept10ns adaptees
/ ./ -du coeur du reacteur atomique. Il est propose une methode

/ /
de mesure de la conductibilite thermique pour les tempera-

- "tures de combustible intervenant dans le reacteur a haute
/ ... ... 0

temperature, cJest a dire de 800 a plus de 2000 c.
Du point de vue physical, cette methode ~ pour base le

,. ., , ", ,-
procede employant une seule plaque. Dlapres ce procede

./ ,." ",

un echantillon detache en forme de cible est chauffe
A, ", ."

sur deux cotes dans un vide pousse par des rayons elec-
...- ,. ,. ",

troniques. Les temperatures sur les cotes de l'echantillon
A., ,;"., ~ 11 'dpeuvent etre mesurees avec une grande pr:'-:,' '~S1on a a1 e

d'un pyrometre photoelectrique. Le flux calorifique qui

en consequence de la conduction de chaleur passe par.,
l'echantillon verticalement aux surfaces de la cible, est

determine en ajustant deux conditions thermiques station­

naires de l'echantillon et en mesurant la diff~rence entre
.1'1 ,. ...-

la puissance portant sur un cote de llechantillon ou entre

la puissance emise de ce c~te.La precision de mesure que

llon peut atteindre pour la conductibilit~ therrnique

est estimee avec une exactitude de ~ 5 0/ quand le flux
",0,;"

calorifique est mesure en recourant aux puissances emises

par les surfaces de 1 u'echantillon. L tappareil peut ~tre

construit de sorte qu1il est possible d1effectuer des me-
It ...... 'bI 1/' , d'/sures meme sur cOl~uust1 es nuc ea1res 1rra 1es par neu-

trons dans une It cellu l e chaude l
' par telemanipulation.
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(I) Ein f ü h run g

1) Aufgabensteilung: Durch die Messung der Wärmeleitfähig­

keit von keramischen Kernbrennstoffen

sollen u.a. Unterlagen für die wärme­

technische Berechnung der Spaltzonen

von Hochtemperatur-Reaktoren sowie die

Entwick1.-mg von Kernbrennstoffen mit ver­

besserter \'1ärmeleitfähig~(::::iterarbeitet

weräen.

In den interessierenden Hochtemperatur-Reaktoren liegen
die niedrigsten Brennstofftemperaturen bei etwa 8000 C

und die höchsten bei über 25000 C. In diesem Temperatur­

intervall sind die Wärmeleitfähigkeitswerte der zu ver­

wendenden Kernbrennstoff.~ zu messen.

Die Wärmeleitfähigkeit des als keramischer Kernbrennstoff

oft verwendeten Urandioxyds kann z.B. durch gewisse metal­

lische oder oxydische Beimengungen verbessert werden.

Als Metall ist vor allem Molybdän und als Oxyd Beryllium _
oxyd brauchbar. Daher ist es notwendig, die Wärmeleitfähig­

keit von solchen Mischbrennstoffen mit verschieden großen

Beimengungsgehalten zu messen und miteinander zu vergleichen.

Durch die Messung bei hohen und höchsten Temperaturen

dürfte es weiterhin möglich sein, zu klären, ob und in

welchem Maße die Wärmeleitfähigkeit in Übereinstimmung

mit der Theorie oberhalb von etwa 15000 C bei Urandioxyd
,\lieder ansteigt.
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2) Physikalische Grundlagen der Wärmeleitfähigkeitsmeßverfahren

Die ~'Järmeleitfähigkeitk eines Stoffes wird an einem zeit­
lich unveränderlichen Temperaturfeld definiert durch

die Beziehung

q = - k • grad T

worin q den pro Zeit- und Flächeneinheit fließenden Wärme­
strom und T die Temperatur bedeuten.

Hingegen wird die Temperaturleitfähigkeit a eines

Stoffes an einem zeitlich verQnderlichen Temperaturfeld

definiert durch die Beziehung

T = a • div grad T

Die beiden Größen k und sind einander proportional,
wobei das spezifische Gewicht. 'Y und die spezifische

'iJ2rme cp als ?roportionalität.sfaktoren auftreten:

k-a·'Y.cp

Aus diesen Beziehungen folgt, daß die :Järmeleitfähigkeit
mit Hilfe eines stationären Temperaturfeldes direkt oder
mit ~iilfe eines instationären 'I'emperaturfeldes indirekt,
nämlich über die ?emperaturleitfähigkeit, bestimmt werden

kann.

Die I-1eßn1Gthoden, die sich eines stationären Temperaturfeldes
bedienen(" stationäre r·lethoden"), laufen auf die r-1essung eines

Närmestromes und einer Temperaturdifferenz hinaus. Die Meßme­
thoden, die sich eines instationären Temperaturfeldes bedienen

C' instationäre Methoden"), führen auf Messungen über die Aus-
breitungsgeschwindigkeit eines zeitlich-räumlic!len Temperaturfeldes.

Außerdem müssen in letzterem Fall noch das spez~fische Gewicht

und die spezifische Wärme bekannt sein oder bestimmt werden.
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Die bekanntesten stationären ;·1ethoden sind die Ein- und

Zweiplattenmethode , die Methode des radialen Wärme­

flusses durch einen zylinder-, kugel- oder ellipsoid­
förmigen Körper und die Vergleichsmethode, bei welcher der

Wärmestrom, der die Meßprobe durchfließt, gleichzeitig

durch eine Probe bekannter \1ärmeleitfähigkeit geführt
wird. Letztere I1ethryde ist also gegenüber den vorher­
genannten eine Absolutmethode.

Die bekanntest6 instationäre I~thode ist die Angström-[~­

thode, bei welcher die Ausbreitungsgeschwindigkeit von

Temperaturwellen in der Probe gemessen wird. Weiterhin

sind eine ganze Reihe von verbesserten Anström-l-:iethoden

bekannt. Sie ist auch die Grundlage für das von ~. D. Cowan
ausgearbeitete, im nachfolgendenIlLos l-l.lamos-I;1ethode "genann­

te Verfahren für hohe und höchste ?emperaturen. Dabei wird

eine scheibenförmige Probe im Vakuum einseitig mit einem

Elektronenotrahl erhitzt unu die ~emperaturausbreitungsge­

schwindigl~eit gemessen. !nsbesondere läßt sich die Messung

in der Neise durchführen, daß der Elektronenstrahl mit einer

Sinusschwingung moduliert und Ger Phasenunterschied der

resultierenden Temperatu~Jellen zwischen Vor- und Rückseite

der Probenscheibe gemessen wird. Die Messung des Phasenun­

terschiedes kann z.B. in der Weise erfolgen, daß die tem­

peraturbedingten Änderungen der an den Probenflächen auf­

tretenden thermischen Elektronenemission in bekannter Weise

in elektrische Spannungsänderungen umgewandelt werden und

deren Phasendifferenz gemessen wird.
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3) Anforderungen an ein Hochtemperaturmeßverfahren insbesondere

für L-1essung en an Eernbrennstoffen.

Die bisher gebr~uchlichen stationä.ren r-1eßmethoden eignen sich

nur hedingt rCr die gestellte Aufgabe. Die Schwierigkeit besteht

darin, einerseits verhältnismäßig kleine und möglichst ein­
fache q jederzeit z. B. auch aus gebrauchten Kernreaktor-Brenn­

elewenten herstellbare Einzelproben zu verwenden, und anderer­

seits eine Reihe von ::"_~:~JerimGntellen Bedingungen zu erfüllen:

a) gute "Härmeübertragung an Probenkörper bei geringstmä91 i _":er

mechanischer Belastung der Probe, da diese bei höchsten

~emperaturen in merkliche~ Grad plastisch werden

l~ann (:;;.:9. U02) T

b) geringe Beoinflussung des Temperaturfeldes durch Tempera­

turmeßeinrichtungcn in de~ - kleinen - Probe, damit der

Temperaturfehler nicht zu groß wird;

c) geringe W2rmeverluste an den Ranäfl~chen der Probe, die
parallel zum Wärmestrom verlaufen, damit der !leßfehler

für den Wärmestrom klein genug bleibt,

d) schnelle Einstellung des stationären Meßzustandes (in

Minuten)q darr~t die Messung nicht zuviel Zeit beansprucht.

Am günstigsten sind scheibenförrnige Proben, da sie sich einfach

pressen oder aus fertigen Kernreaktor-Brennelementen (insbe­

sondere aus stab-q zylinder-, kuge1förmigen Brennelementen)
herausscheiden lassen. Es sollen daher für das hier

vorgeschlagene Verfahren scheibenförmige Einzelproben vorge­

sehen werden (ca. 10 rnm ~ und 1 - 2 mm Dicke).
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4) Schwierigkeiten bei den bisherigen Meßverfahren zur

Messung der Wärmeleitfähigkeit fester Stoffe bei höch-

sten Temperaturen.

Betrachtet man die zur Auswahl stehenden Meßmethoden hin­

sichtlich der Bedingungen (insbesondere bezüglich Proben­

form, Probeneinspannung, Einstellgeschwindigkeit der Meß­

werte, Temperaturmessung) dann scheiden für hohe und vor
allem für höchste Temperaturen (über 2000 0 c) die meisten

der bisher bekannten stationären Meßmethoden aufgrund der

unkontrollierbaren Strahlungsverluste, Schwierigkeiten bei

der Temperaturmessung"u. dgl. aus. Es sind zwar stationäre

Meßmethoden vorgeschlagen und erprobt worden, bei denen

Proben einseitig durch Strahlung oder durch einseitigen Kon­

takt mit einem hocherhitzten Festkörper (z.B. Wolframband)

erhitzt und die Wärme über die durch die freistehende ge­

genübGr~.iegende Probenfläche abgestrahlte Leistung bestimmt

wi~7d. ,-·:.:doch ergeben sich infolge der einseitigen Proben­

erhitzung bei den hohen Temperaturen u.U. recht erhebliche

Temperaturdifferenzen von bis zu einigen hundert Grad Celsius

zwischen den beiden Probenseiten, was u.a. ein zu großes

Temperaturintervall für den Meßwert bedeutet. Unter den

instationären Meßmethoden erscheint das von R.D. Cowan

vorgeschlagenen Verfahren (Los Alamos Methode) für hohe

Temperaturen sehr aus .ichtsreich, die wesentlichen Schwierig­

keiten sind hier jedoch neben den ebenfalls entstehenden hohen

Temperaturdifferenzen zwischen den Probenflächen darin zu

sehen, daß zusätzlich die spezifische Wärme und das spezifi­

sche Gewicht der Probe bei der Meßtemperatur bestimmt wer-

den müssen. Bei der Ermittlung der Wärmeleitfähigkeit addie­

ren sich dann zu der relativen Ungenauigkeit der erhaltenen

Temperaturleitfähigkeit die relativen Fehler dieser zusätz­

lichen Messungen.

Die vorstehend genannten Schwierigkeiten werden durch das

im folgenden dargelegte stationäre Hochtemperaturwärmeleit­

fähigkeitsmeßverfahren vermieden.
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(lI) Darstellung des vorgeschlagenen, bei höchsten Temperaturen an­

wendbaren, Wärmeleitfähigkeitsmeßverfahrens mit zwei unterschied­

lichen stationären Zuständen der Meßprobe.

1) Herstellung des ersten stationären Zustandes mittels beidseiti­

ger unterschiedlich starker Bestrahlungserhitzung einer schei­

benförmigen Meßprobe.

Eine freistehende scheibenförmige Materialprobe, die in einer
seitlich angreifenden Halterung gelagert ist, wird mit einem, die

Wärme in der Probe selbst erzeugenden l~ttel auf vorbestirombare

Temperaturen erwärmt. - ierbei werden jedoch im Gegensatz zu den

bekannten stationären Verfahren die bei den gegenüberlie­

genden Probenseiten vrhitzt, da - wie weiter unten gezeigt

wird - ein Weg gefunden wurde, trotz beidseitiger Erhitzung

der Meßprobe den durch die Pro1>e fließ'enden Wärmestrom in ein­

fachster Weise zu bestilTh"11en. In der zunächst vorgesehenen Aus­

führungsform der Meßapparatur werden zur Erwärmung der Probe

Elektronenstrahlen benutzt, die Probe befindet sich im HochvaJcuurn.

Zu~ Ermittlung der Wärmeleitfähigkeit k werden die Temperaturen

Tl und T2 an den Oberflächen der scheibenförmigen Probe und die

senkrecht durch diese Flächen hindurchgehende Wärmemenge q ge­

messen. Ist q die pro Flächen- und Zeiteinheit hindurchgehende
Wärmemenge (Wärmestrom) und d die Dicke der Probenscheibe, dann

erhält man die Wärmeleitfähigkeit der Probe zu

k = q • d

T 2 - Tl

Wie man sieht, geht das Verfahren im Prinzip auf die Ein­

platten-Methode zurück.

Zur Messung der vorgenannten Größen, insbesondere zur Bestimmung

von qQwerden anders als bei den bisherigen stationären Verfahren

mindestens zwei unterschiedliche stationäre Temperaturzustände

in der Probe eingestellt. Zunächst wird von einern ersten statio­

nären Zustand ausgegangen, wie er in Fig.la,2adargestellt ist.

Hierbei erhalten beide Seiten der Probe unterschiedliche Tempera­

turen, die linke Probenseite die niedrigere Temperatur Tl' die

rechte Probenseite die höhere Temperatur T2 • Dieser Zustand wird

durch
- 9 -



Bestrahlung der linken Probenseite mit der spezifischen

Strahlungsleistung, d.h. der Strahlungs leistung pro Flächen­
einheit n l und der rechten Probenseite mit der spezifischen

Strahlungsleistung n2 erzeugt. Die von den Probenseiten in­

folge Wärmestrahlung abgegebenen spezifischen Strahlungslei­

stungen sind SI bzw. S2. Durch das Temperaturgefälle fließt
senkrecht zu den Probenoberflächen ein Wärmestrom q von

der wärmeren zur kälteren Probenseite, so daß für diesen

allgemeinen Fall nl ~ SI und n2 ~ S2 gilt.

Zur Ermittlung der Wärmeleitfähigkeit der Probe müssen

die beiden Temperaturen Tl und T2 sowie d~r hierbei senk­

recht durch die Probe fließende Wärmestrom q neben der
Dicke d der Probe gemessen werden. Während die Messung

der Probenoberflächentemperaturen keine prinzipiellen

Schwierigkeiten bereitet, wird zur Messung des Wärmestromes q

ein zweiter stationärer Zustand eingestellt und hierbei

auf einer der beiden Probenseiten entweder die eingestrahl-

te Leistung, z.B. n l oder die abgestrahlte Leistung, z.B.S l kon­

stant gehalten und gleichzeitig der Wärmestrom q kompensiert,

indem beide Probenseiten auf die gleiche Temperatur gebracht

werden. Diese beiden Möglichkeiten sind nachfolgend anhand der

Figuren 1 und 2 dargestellt.

1) Übergang zum zweiten stationären Zustand unter Konstant­

halten der auf eine der beiden Probenseiten aufgestrahl­

ten Erhitzungsleistung.

Wird ausgehend von dem in Fig. 1 a dargestellten Zustand

beispielsweise die auf der rechten Probenseite eingestrahlte
Leistung n2 so weit vermindert, daß auf beiden Seiten die

gleiche Temperatur T3 entsteht, d.h. also auf n l herabgesetzt,

dann erhält man den in Fig. 1 b dargestellten stationären

Zustand. Dagegen erhält man - ebenfalls von dem in Fig. 1 a

dargestellten Zustand ausgehend - den in Fig. 1 c gezeigten
stationären Zustand, wenn man die auf die linke Probenseite

eingestrahlte Leistung n l so weit erhöht, daß auf beiden Sei­

ten die Temperatur T4 entsteht.

Zur Ermittlung des in Fig. 1 a eingezeichneten Wärmestromes q

über einen der beiden in Fig. 1 bund 1 c wiedergegebenen sta­

tionären Zustände ist von folgender Überlegung auszugehen:

- 10 -



n l
~ ~

n2

(a)
Tl T2

~
sl s2

--~

nl
~ ~

nl

(b)
T3 T3
--- --------

~

s3 s3
~

(c)
TI,

/--/--o-b"--+----- - --

Fig.l: Stationäre Zustände der MeßprobeJ die sich bei
Konstanthalten der auf eine der beiden Proben­
seiten aufgestrahlten Erhitzungs/eistung ergeben.
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Im ersten stationären Zustand (Fig. 1 a) ergibt sich die

abgestrahlte Leistung 8 1 zu:

SI = n l + q

bzw. q

Dagegen ist im zweiten stationären Zustand (Fig. 1 b bzw. 1 c)

die auf der linken Probenseite abgestrahlte Leistung 83 bzw. 84
gleich der eingestrahlten Leistung, da nun infolge der gleichen

Temperaturen auf beiden Probenseiten q = 0 ist:

bzw.

Hieraus ergibt sich für die Bestimmung des Wärmest~omes q

die Beziehung:

bzw.

q = 8 1 - 8 3

q = S4 - S2

Denn, da auf einer Seite die eingestrahlte Leistung konstant

gehalten wird, ist anhand der Fig. 1 sofort erkennbar, daß

im zweiten stationären Zustand (Fig. 1 b oder 1 c) die auf

der linken bzw. rechten Seite abgestrahlte Leist· ',.f genau um

den Betrag des - nun nicht mehr zur linken Seite hinfließen-

den - Wärmestromes q verminderUFig. 1 b) bzw. um den Betrag cesvor­

her von der rechten Seite wegfließenden Wärmestromes q ver-

mehrt (Fig. 1 c) ist.

Geht man bei der Bestimmung der 8trahlungsleistungen von der

bekannten T4 - Beziehung aus, wobei die Strahlungskonstante fJ

und das Gesamtstrahlungsverrnögen bei der Temperatur Tl bzw.

T3 , ET bzw. t. T sowie die Umgebungstemperatur To einge­

fUhrt ~erden, d~nn ergibt sich (l T
o
~ 1) mit:

r (L - t ). T
4 '1 // [ 4. 4- ]

L Tl T2 0 .J ~ [ Tl Tl - CT
3

• T3

bzw. der entsprechenden Beziehung für Tl' T2 , und T4
.der gesuchte Wärmestrom zu:

q = CJ • i t ·T lt I ~14-l nach (Fig. 1 a und I b)LTl '1 Gr3 1
3

_

[E. T4
T tr -[

4-
bzw. q = a .i1' J nach (Fig. 1 a und ] c)

4- T2
12.
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bzw.

- 1;2 -

2) Übergang zum zweiten stationären zustand unter

Konstanthalten des von einer der beiden Proben-

seiten abgestrahlten Wärmestromes.

Ausgangszustand ist auch hier der in Fig. 1 a = Fig. 2 a

dargestellte stationäre Zustand. Nun wird jedoch zur Er­

mittlung des Wärmestromes q nicht wie unter (II,l) die

auf einer Seite ein-, sondern die abgestrahlte Leistung,

d.h. aber die Temperatur dieser, beispielsweise der lin­

ken, Probenseite konstant gehalten. Die eingestrah1ten

Leistungen n
1

und n
2

werden derart verändert, ,~l beide

Seiten die gleiche Probentemperatur, nämlich entweder

Tl oder T
2

, annehmen. Diese stationären Zustände sind in

Fig. 2 bund 2 c wiedergegeben.

Den Wärmestrom q erhält man nun aufgrund einer Betrachtung

über die auf der linken (Fig. 2 b) oder der rechten (Fig 2 c)

Seite eingestrah1ten Leistungen:

Im ersten stationären Zustand (Fig. 2 a) gilt:

n 1 = Sl - q

n 2 = 52 + q

Um den einen der beiden in Fig. 2 bund 2 c dargestellten

stationären Zustände einzustellen, ist - da einerseits

die abgestrahlte Leistung auf einer der beiden Seiten

gleichbleiben und andererseits der Wärmestrom q verschwin­

den soll - entweder die eingestrahlte Leistung n 1 auf eine

höhere Leistung heraufzusetzen (Fig. 2 b) oder die einge­

strahlte Leistung n
2

auf eine niedrigere Leistung n4
herabzusetzen (Fig. 2 cl:

bzw.

Für den Wärmestrom q ergibt sich daher

bzw.

q = n3 - n l

q = n2 - n4

(Fig. 2 a und 2 b)

(Fig. 2 a und 2 c)
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n ,
~ ~

n2

(a)
T, T2
---- -----

~
s, s2

~

nJ
~ ~

nJ

(b) T, T,
----

~
sl s,

~

n4
e> ~

n4
//

T2 / T2(c) ----

~
s2 s2

~

Fig. 2: Stationäre Zustä nde der Meßprobe I die sich bei
Konstantha/ten des von einer der beiden Proben­
seiten abgestrahlten Wärmestromes ergeben.
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Das ist anhand der Fig. 2 leicht einzusehen. Entweder wird
nämlich gemäß Fig. 2 b die beim Übergang vom ersten zum

zweiten stationären Zustand auf der linken Seite eingestrahl­

te Leistung nl um genau den Betrag erhöht, um den im

ersten in Fig. 2 a dargestellten stationären Zustand der

Wärmestrom q - der nun Null ist - zur Abstrahlungsleistung

SI beigetragen hat. Oder bei Übergang zu dem in Fig. 2 c
dargestellten Zustand als zweiten stationären zustand wird

die auf der rechten, d.h. der im ersten stationären Zustand
- .

stärker erhitzten Seite eingestrahlte Leistung gerade um

soviel erniedrigt wie von der im ersten stationären Zustand
gemäß Fig. 2 a rechts eingestrahlten Erhitzungsleistung n2
nach der linken Probenseite infolge des Wärmestromes q

abgeflossen ist.

Der Wärmestrom q ist also einfach gleich der Differenz

n3 - nl bzw. n2 -n4 der z.B. mittels Elektronenstrahl­
quellen eingestr.ahlten Erhitzungsleistungen.
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(III) Ein z e 1 m e s s u n gen

1) Messung der Probentemperaturen

an der Meßprobe.

Die Temperaturen der Probenoberflächen können pyrometrisch

gemessen werden. Da sich mit einem visu~ll abg1eichbaren

Pyrometer zu große Ungenauigkeiten ergeben würden (bis zu

einigen Grad Celsius) ist ein photoelektrisch abg1eich­

bares Pyrometer erforderlich wie es von J.Midd1ehurst und

T.P".Jones beschrieben wurde (Journal of Scientific Instr.

1961, 202 - 204). Ein mit Hilfe eines Stimmgabelgenerators

schwingender Spalt befindet sich im Strahlengang des Pyro­

meters vor einem Multiplier. In der Spaltebene sind die

Oberfläche des Meßobjekts und der Faden der Pyrometer­

lampe abgebildet. Der Spalt ist so eingestellt, daß er

beim Schwingen abwechselnd hauptsächlich Licht vom ~reßob­

jekt und Licht vom Pyrometerlampenfaden durchläßt. Bei

ungenauem Abgleich entstehen Hel1igkeits- und damit am

M~ltip1ierausgang Stromschwankungen im Rhythmus der Stimm­

gabelschwingun~en. Diese werden verstärkt,und der Abg1eich

erfolgt über einen phasenempfindlichen Detektor, dessen

Ausgang durch Änderung des Stromes der Pyrometerlampe auf

Null abgeglichen wird.

Diese Meßeinrichtung gestattet es, die schwarze Temperatur

der Probenoberfläche auf 0,10 C genau zu bestimmen. Die

wahre Temperatur(T) wird im Verlauf der Messung mit Hilfew
einer parallel zu den Seitenflächen der Scheibe verlaufenden

Bohrung Fig. 1 bund 1 c sowie 2 b und 2 c bestimmt, deren

Tiefe groß gegenüber dem Durchmesser ist. Hierzu wird

auf beiden Probenseiten die gleiche Temperatur eingestellt,

so daß davon ausgegangen werden kann~ daß auch im Inneren

der Probe diese Temperatur herrscht.
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2) Messung des durch die Probe fließenden stationären

Wärmestromes.

a) Messung des Wärmestromes durch Bestimmung der von der

Probe abgestrahlten Leistungen.

Soll der durch die Probe fließende Wärmestrom nach

dem unter (11,1) beschriebenen Verfahren gemessen wer­

den. so sind im wesentlichen nur die beiden Temperaturen
Tl und T3 oder T4 sowie das GesamtstrahlungsvermögenE

bei diesen Temperaturen zu bestimmen. Da die Bestimmung

des Gesamtstrahlungsvermögens ebenfalls auf Temperatur­

messungen hinausläuft, kann im wesentlichen auf den vor­

hergehenden Abschnitt (III,l) verwiesen werden. Hier­

bei ist zu beachten, daß zur Bestimmung des Gesamt­

strahlungsvermögens an sich neben der wahren Tempera­

tur die Gesamtstrahlungstemperatur bestimmt werden muß.

Handelt es sich jedoch bei der Meßprobe um einen

"grauen Strahlerll, d.h. einen Strahler, dessen Emissions­

vermögen von der Wellenlänge unabhängig ist, was für

Metalloxyde bei höheren Temperaturen im allgemeinen

hinreichend genau zutrifft, dann erübrigt sich eine

gesonderte Messung der Gesamtstrahlungstemperatur.
Man erhält dann:

wobei T die wahre Temperatur und T die Ilsch~I\,arze", ist,s
d.h. die mit einem Teilstrahlungspyrometer bei der Wel-

lenlänge A tatsächlich gemessene Temperatur.

Weiterhin ist c 2 , = 1,4388 ~m 0 K.

b) Messung des Wärmestromes durch Bestimmen der auf die

Probe aufgestrahlten Leistungen.

Geht man bei der Messung des durch die Probe fließenden

Wärmestromes nach dem unter (11,2) beschriebenen Ver-

- 1:7 -
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fahren vor und erhitzt die Probe durch Elektronenstrahlen,

dann sind die ~eistungen n l und n3 oder n2 und n4 ,genauer

gesagt, deren Differenz, zu, ermitteln. Das kann in ein­

fachster Weise geschehen durch Messung des auf die Probee

aufgebrachten Elektronenstromes und der Beschleunigungs­

spannung, mit der die Elektronen zur Probe hin beschleunigt

werden. Hierbei sind lediglich die Verluste durch Sekundär­

strahlung (Sekundärelektronen, reflektierte Elektronen, Rönt­

genstrahlung) in Betracht zu ziehen und gegebenenfalls

beim Aufbau der Meßapparatur sowie bei der Korrektur der

Meßergebnisse zu berücksichtigen. Insbesondere bei der

Frage nach der Dimensionierung der Elektronenstrahlquelle

wird weiter unten näher auf diese Verhältnisse einzugehen sein.

Zunächst ist jedoch zu fragen, wie die Differenz der Lei­

stungen n l und n3 oder n2 ,und n4 möglichst genau gemessen

werden kann, denn diese Differenz ist wesentlich geringer

als die Leistungen selbst, so daß durch einfache Differenz­

bildung der Wärmestrom mit einem erheblichen Meßfehler be­

lastet würde.

Die auf jeder Seite der Probe aufzubringende Leistung hängt

von der geforderten Probentemperatur ab und liegt bei

700 - 23000 C zwischen etwa 3 - 130 watt/cm2 , wobei

eine Abstrahlungskonstante vonE = 0,5 zugrundegelegt ist.

Der zu messende Wärmestrom, der aufgrund der Wärmeleitung

durch die Probe hindurchgeht, hängt dagegen von der Tem­

peraturdifferenz zwischen Vor- und Rückseite der Probe ab,

außerdem noch von der Probendicke und der Wärmeleitfähigkeit.

Geht man beispielsweise von dem mittleren Wärmeleitfähig­

keitswert für Urandioxyd von k = 0,008 cal/sec. cm grad

aus, dann ergeben sich Wärmeströme von etwa 5 - 25 watt/cm2

bei Temperaturdifferenzen von 20 - 1000 C zwischen beiden

Probenseiten. Da man diese Temperaturdifferenzen aber mög­

lichst klein halten wird (200
- 400 c), um die Wärmeleit­

fähig~eit innerhalb kleiner Temperaturintervalle messen

zu können, ergibt sich ein Wärmestrom durch die Probe,

- 16 -
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der im Mittel etwa ein Zehntel des zur Probenerhitzung

benötigten Energiestromes beträgt. Wenn man daher diesen
in die Gleichung für die Wärmeleitfähigkeit eingehen­

den Wärmestrom auf 2 % genau bestimmen will, müßte

man die aufgebrachte Elektronenerhitzungsleistung, aus

welcher durch Differenzbildung zwischen zwei Zuständen

der durch die Probe gehende Wärmestrom ermittelt wird,

auf 1 0/ genau messen.
00

Diese Schwierigkeit kann man auf folgende Weise umgehen:

Zunäcijst wäre es naheliegend, zur Erhitzung der Probe

einen Großflächenstrahl zu benutzen. Es gibt jedoch auch

die Möglichkeit, die Probe punktweise zu bestrahlen,

ähnlich wie bei der Bildabtastung im Fernsehen. Das em­

pfiehlt sich schon deswegen, weil es äUßerst schwierig

ist b bei einem Großflächenstrahl die Energieverteilung

so einzustellen, daß die zu fordernde gleichmäßige Er­

hitzung der Probe gewährleistet wird. Wendet man die

letztere Bestrahlungsart an, dann ist es möglich, eine

der beiäen Probenseiten gleichzeitig mit zwei Elektro­

nenstrahlsysternen zu bestrahlen, ohne daß sich diese ge­

genseitig behindern. Nun wird der die Probe durchfließen­

de Wärmestrom mit Hilfe eines gesonderten Elektronenstrahl­
systems erzeugt, so daß die Probe auf der einen Seite

(der Seite der niedrigeren Temperatur) von zwei Elektro­

nenstrahlsystemen bestrahlt wird, einem eigentlichen Pro­

benerhitzungssystem und einem Meßsystem. Gemäß dem Meßprin­

zip der Methode ergibt sich der gesuchte Wärmestrom als

Differenz der von dieser Seite aufgebrachten Bestrahlungs­

leistung zwischen zwei verschiedenen stationären Zuständen.

Beim Übergang von einem in den anderen stationären Zustand

wird die Leistung des Probenerhitzungssystems konstant

gehalten und nur die des Meßsystems geändert. Da stets eine

Erhöhung der Bestrahlungsleistung beim Übergang erforder­

lich ist,
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erhöht man die Leistung des Meßsystems von Null auf

den dem Zustand entsprechenden Meßwert. Der zu messen­

de, in die Gleichung für die Wärmeleitfähigkeit ein­

gehende Wärmestrom ist daher direkt (ohne Differenz­

bildung) als Leistung des Meß-Bestrahlungssysterns gege­

ben. Voraussetzung ist selbstverständlich gleichzeitig,

daß die Leistungen der eigentlichen Probenerhitzungssy­

steme genügend konstant gehalten werden, wobei zur Ein­

stellung des zweiten stationären Zustandes selbstverständ­

lich zunächst die Leistung des dem Meß-3Gstrahlungssysterns

gegenüberliegenden Probenerhitzungssystems gemäß Abschnitt

(II,2) entsprechend zu verändern ist.

- 2.0 -
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(IV) Apparatur für die Durchfühtung des stationären
HochtemPeratur-wärmeleitfähigkeitsmeßverfahrens.

l)Dimensionierung der Elektronenstrahlsysteme für die

Erhitzung der Probe.

Die Erhitzung der Probe und damit die Erzeugung des

Wärmestromes q, erfolgen nach dem vorstehenden Vor­

schlag durch Beschuß der beiden vorzugsweise kreis­

förmigen Flächen der Probe mit Elektronenstrahlen.

Voraussetzung für die Anwendbarkeit der unter (11)

gegebenen Gleichung für die Wärmeleitfähigkeit k

ist, daß die Wärme in einer gegenüber der Scheiben­

dicke vernachlässigbar dünnen Schicht an der Ober­

fläche der Probe erzeugt wird, d.h. die Eindringtiefe

der Elektronen, die auf die Probe aufgeschossen werden

muß klein gegenüber der Probendicke d sein. Diese For­

derung ist auch noch aus einem ganz anderen Grunde zu

stellen, und zwar wegen der Abhängigkeit der Wärme­

leitfähigkeit von der Elektronenkonzentration der frei­

en Elektronen. Daher wird die anwendbare Beschleu­

nigungsspannung für den Elektronenstrahl aufgrund die­

ser Bedingung festgelegt.

Wegen der verhältnismäßig hohen erforderlichen Erhitzungs­

leistung von maximal etwa 100 Watt/cm2 auf beiden Seiten

der Probe ist es an sich wünschenswert eine möglichst

hohe Beschleünigungsspannung für die Elektronen zu

benutzen, da hierdurch der Elektronenstrom klein gehal­

ten werden kann, was eine bessere Beherrschung des Elek­

tronenstrahles und der Mittel zu seiner Erzeugung (Kathode)

ermöglicht. Bezüglich der Umwandlung der kinetischen

Energie der auf die Probe auftreffenden Elektronen sind

im wesentlichen zwei Vorgänge zu betrachten:

a) Abbremsung der Elektronen durch Ionisation der Fest­

stoffatome

b) Erzeugung von Röntgenstrahlung durch die auftreffen­

den Elektronen.
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a) Abbremsung der Elektronen druch Jonisation

Für die Beschleunigungsspannung kommt zunächst grundsätz­
lich der Bereich von 5 KV - 100 KV infrage. Für diesen

Bereich ist die praktische Reichweite de der Elektronen

im Bremstoff gegeben durch die Gleichung:

d = 2 1 • 10 -12
e '

2
U

Hierbei ist die praktische Reichweite definiert als die

Wegstrecke im Bremsstoff, nach deren Durchlaufen die mitt­

lere Voltgeschwindigkeit der Strahlelektronen auf 1 ~

der ursprünglichen Strahlspannung abgefallen ist. Wird U
in Volt und 9in g/cm3 eingesetzt, so erhält man de in cm.

Als praktische Reichweiten ergeben sich folgende Werte

für u02 , Kohlenstoff und Molybdän (die letzteren heiden

Stoffe sind hinzugenommen werden, da eine dünne Bedam­

pfung der Probenoberfläche mit C oder Mo zur Erniedrigung

des Widerstandes von u02 und damit zur besseren Ableitung

der auftreffenden Elektronen von den Probenoherflächen
vorgesehen ist):

Bremsstoff <?[g/cm~ de [ ~]für 10 KV de[~1für 100 KV

U02 10,9 0,2 20
C 2,25 1,0 100

Mo 10,2 0,2 20

Man sieht, daß bei 100 KV Beschleunigungsspannung die

praktische Eindringtiefe der Elektronen bereits für eine
1 mm dicke Probenscheibe 2 % der Probendicke betragen

würde bei U02 als Bremsstoff (Probenmaterial). Daher ist

eine Beschleunigungsspannung von etwa 10 bis 20 KV vorzu­
ziehen.

b) Erzeugung von Röntgenstrahlung.

Der Anteil der Elektronen-Energie, der in Röntgenstrahlung
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umgewandelt wird, istn~rungsweisegegeben durch:

= 7 • 10-10 • Z • E

wobei Z die Ordnungszahl der bremsenden Atome ist und E die

Elektronenenergie in eV. Danach wird in U02 bei 100 KV Be­

sch1eunigungsspannung ein Anteil von ca. 0,6 % der Elektronen­

energie in Röntgenstrahlung umgewandelt gegenüber 0,06 %
bei 10 KV. Wenn dieser Anteil auch durch eine Kohlenstoff­

schicht herabgesetzt werden kann, so daß bei 100 KV nur

noch 0,04 % der eingestrahlten Elektronenenergie in

Röntgenstrahlung umgewandelt würde, müßte diese Kohlen­

stoffschicht dazu jedoch mehrere pm dick (bis zu 20 pm)
sein. Daher ist es auch zur vermeidung derartiger dicker

Schichten auf der Probe zweckmäßig, eine niedrigere Be­

schleunigungsspannung als 100 KV zu wählen.

Aufgrund der vorstehenden Überlegungen wurde ein E1ek­

tronenstrahlsystern (Strahlerzeuger) mit einer Beschleunigungs­

spannung von 15 KV entworfen, das in Fig. 3 dargestellt ist.

Auf eine kurzbrennweitige Strahlquelle mit einer Kathode aus

2 mrn Wolfrarnband, die mit 35 A direkt geheizt wird, folgt

eine elektromagnetische Fokussierungs1inse. Diese Anordnung

verbindet eine gute Absaug1eistung der Elektronen von der

Kathode mit einer Fokussierung des Elektronenstrahles im

Abstand zwischen 300 und 500 mrn von der Kathode. Der Elek­

tronenstrahl wird auf der Probenoberfläche in einem Heiz­

fleck von ca. 2 mrn Durchmesser konzentriert, so daß die

Probe durch Abrasten der Probenoberfläche erhitzt werden

kann.

Mit der Strahlenquelle können Elektronenstrahlströme bis

zu 80 rnA erzeugt werden, was bei der vorgesehenen Beschleu­

nigungsspannung von 15 h~ einer Maximalleistung von

1200 Watt entspricht. Diese Leistung ist zur Erhitzung

der Proben erforderlich, wenn man davon ausgeht, daß die

Probe mit einern, deren Ternperaturfeld fortsetzenden
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und daher ebenfalls mit zu erhitzenden Schutzring umgeben

wird und als Gesamtdurchmesser für die Probe einschließ­

lich Schutzring 3 cm anzusetzen sind. Unter diesen Voraus­

setzungen können bei einem Emissionsvermögen des Proben­

mab~rials zwischen 0,35 und 0,70 Temperaturen'bis über

2000 0 C erreicht werden.

Die Charakteristik des Strahlerzeugers ist in Fig. 4 dar­

gestellt.

2) Gesamtaufbau der Probenerhitzungseinrichtung.

Der Gesamtaufbau ist in Fig. 5 dargestellt. Darin bedeuten

E l und E2 zwei Elektronenstrahlsysteme, wie sie unter (IV,l)

beschrieben worden sind. In der dargestellten Apparatur sind

nur zwei Strahlquellen vorgesehen, so daß hier der durch die

Probe fließende Wärmestrom zweckmäßig nach dem unter (III,2,a)

dargestellten Verfahren durch Messung der von den Proben­

seiten abgestrahlten Leistung bestilnmt wird. Es kann je-

doch ohne weiteres eine dritte, kleinere Elektronenstrahl­

quelle als "Meßstrahlsystem" vorgesehen werden, um den

Wärmestrom gemäß dem in (III,2,b) beschriebenen Verfahren

mit großer Genauigkeit besti0uen zu können. Die mit

einem SChutzring umgebene Probe P wird mit den Elektronen­

strahlsystemen El und E2 beidseitig erhitzt. Die Probe

mit dem Schutzring ist durch eine nicht eingezeichnete,

seitlich zur Probenachse an vorzugsweise drei Punkten an­

greifende Halterung befestigt, so daß die durch die

Halterung abfließende Wärme vernachlässigbar klein gehal­

ten wird. Die Temperaturen auf den Seitenflächen der

Probe können mittels Pyrometer durch die Fenster F l und

F2 und die wahre Probentemperatur kann durch das Fenster

F3 und eine in dem Schutzring und der Probe angebrachte

Bohrung (wie in Fig. 1 bund 1 c sowie 2 bund 2 c ange­

deutet) gemessen werden.

Die Fenster sind aus darstellungstechnischen Gründen nahe

an der Probe eingezeichnet. In der praktischen Ausführung
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ist es jedoch aus wärmeschutztechnischen Gründen sowie

weiterhin wegen der in Probennähe starken Bedampfungsge­

fahr erforderlich, die Fenster in möglichst großer Ent­

fernung von der Probenoberfläche anzuordnen. Darüber­

hinaus werden die Fenster zweckmäßig durch zusätzliche

Mittel vor Bedampfung geschützt, da sonst die Tempera­

turmessungen' in einem für das Meßverfahren nicht trag­

barernMaße verfälscht würden. Hierzu kann beispielsweise

eine Flüssigkeit als sich ständig erneuernde Schicht

oder ein durchsichtiger Feststoffilm an der, der Probe
zugewandten Fläche des jeweiligen, ,in möglichst großem

Abstand von der hocherhitzten Probe angeordneten Beo­

bachtungsfensters vorbeigeführt werden. Als Flüssig­

keit wird ein lichtdurchlässiges öl o. dgl. mit niederem
Dampfdruck verwendet.
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(v) Erreichbare Meßgenauigkeit

Je nachdem, ob der durch die Probe fließende Wärmestrom q

über die von der Probenoberfläche thermisch abgestrahlten
Leistungen gemäß Abschnitt (II,l) oder über die mittels

Elektronenstrahlen auf die Probenoberfläche f aufgebrachten

Leistungen gemäß Abschnitt (II,2) bestimmt wird, erhält
-man für die Berechnung der Probenleitfähigkeit k durch Ein­

setzen der für q gewonnenen AusJrücke in die eingangs ge­
gebene Gleichung (für die Wärmeleitfähigkeit) die

Beziehuns~;:m:

k = C1 • [(1,~)· dTi Ti
T2 - Tl

Zu diesen Beziehungen wird insbesondere auf die Fig. 1 ver­

wiesen, in der die Temperaturen Tl' T2 , T3 und T4 , die zu
den jeweiligen stationären Zuständen der Meßprobe gehören,

dargeste:,lt sind. t1eiterhin bezeichnet 09.)den aus t:. T und

t T3 bzw. 42.,....)den aus ET und ~ gebildeten Mittelwert; U ist
die Beschleunigungsspa~nungunt J der auf die Probe mittels

des in Abschnitt (III) beschriebenen "Meßelektronenstrahl­

systems" aufgebrachte Elektronenstrom; 1" • J a Iso die Diffe­

renz der Leistungen n l und n3 oder n2 und n4 , die mit dem

gesonderten IMeßelektronenstrahlsystem", auf die Probe

aufgestrahlt wird.

1) Erreichbare Meßgenauigkeit bei Messung der abgestrahlten
Leistungen.

-
Außer den Meßfehlern der Messungen von t:. und der Proben-

dicke d gehen lediglich die Fehler von Ternperaturrnessungen

in den Gesamtfehler der Probenwärmeleitfähigkeit ein, da die

Konstante C1 so genau gemessen ist, daß deren Ungenauigkeit

hier nicht ins Gewicht fällt.
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Setzt man eine Konstanz der Temperatur in der Größe der

Meßgenauigkeit des Pyrometers gemäß Abschnitt {IIl,l}

von ßT/T = ~ 2 • 10-4 voraus, so ergibt sich aus der Be­

stimmungsg leichung für t:. ein Fehler von

+

und daraus ein Fehler ß r../[~ + 5' 10-3 :

Die Genauigkeit des Ausdrucks

A = T 4
1

_ T 4
3

- T1

erhält man entsprechend zu ßA/A ~ 3 . 10-2 , so daß bei

einem Meßfehler von ß d/d = 1 . 10-2 eine Gesamtmeßgenau­

igkeit für die Wärmeleitfähigkeit ß k/k von etwa 5 ~
erreichbar ist.

Wichtig ist, daß die beim jeweiligen stationären Zustand

eingestellte mit dem Elektronenstrahl aufgebrachte Lei­

stung genügend konstant ist, damit die obengenannte Tem­

peraturmeßgenauigkeit auch realisiert ist. Da die aufge­

brachte Leistung im stationären Fall der vierten Potenz der

absoluten Temperatur proportional ist, ergibt sich aus

ß T/T = ~ 2 • 10-
4

als Konstanzforderung für die Elektronen­

strahlleistung ß n/n = + 8· 10-4~ ± 10-S
Die Beschleunigungsspannung läßt sich mit entsprechender

elektronischer Stabilisierung auf etwa ~ 3 • 10-4 konstant

halten. Damit ergibt sich für die Stromkonstanz als Forderung

ß J /J ~ ± ~ . 10-4 .

Aus der in Fig. '+- -dargestellten Charakteristik der für

den vorliegenden Zweck experimentell erprobten Strahlquelle

nach Fig. 3. ergibt sich für die infrage kommenden Grenzwerte
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des Strahlstromes als erforderliche Konstanz der

Wehne1tspannung t1 Uw/uw •

Strahlstrom Wehne1tspannung Steilheit t1Uw

Uw

mA V m A/V

1 2600 0,07 4,.10 -6

80 2000 0,35 8.10-5

Diese Forderung läßt sich,,~t sorgfältig stabilisierten

Spannungsquellen noch rea1isleren. Es bleibt darüberhinaus

zu berücksichtigen, daß auch Schwankungen durch Ungleich­

mäßigkeiten bei der Abrasterung der Probe auftreten'können.

Eine Abschätzung zeigt aber, daß die erforderliche Konstanz

der Ablenkfrequenzen, - amplituden und -phasenlagen einge­

halten werden kann.

2) Erreichbare Meßgenauigkeit ~~i Messung de! durch den Elek­

tronenstrahl eingestrah1ten Leistungen.

Während die erreichbaren Meßgenauigkeiten für die Proben­

dicke, die Probenoberfläche und die Temperaturdifferenz

sowie die Beschleunigungsspannungen an sich ebenfalls eine

Mindestmeßgenauigkeit von 5 % erwarten lassen, ist die­

ser Wert wegen der Verfälschung des Stromes J lnfo1ge von

Sekundäremission und Reflektion von Elektronen auf der

Probenoberfläche nicht ohne weiteres erreichbar, sondern es

sind hierzu noch entsprechende Untersuchungen erforderlich,

welche Meßgenauigkeit tatsächlich in diesem Falle erreicht

werden kann.
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(VI) Z usa m m e n f ass u n g

Die Wärmeleitfähigkeit von keramischen Kernbrenn-

stoffen soll gemessen werden, um Anhaltspunkte bei

der Entwicklung von Mischbrennstoffen mit verbesser-

tem Wärmeleitvermögen zu bekommen und um für diese

Brennstoffe entsprechende Spaltzonenauslegungen vor­

nehmen zu können. Zur Messung der Wärmeleitfähigkeit

bei den im Hochtemperatur-Reaktor vorkommenden Brenn­

stofftemperaturen von 800 bis über 2000 0 C wird ein

Verfahren vorgeschlagen, das physikalisch gesehen auf

das Einplattenverfahren zurückgeht. Hiernach wird eine

freistehende scheibenförmige Probe im Hochvakuum beid­

seitig durch Elektronenstrahlen erhitzt. Die Tempera­

turen der Probenseiten können mit einem photoelektrischen
Pyrometer sehr genau gemessen werden. Der Wärmestrom,

der aufgrund der Wärmeleitung senkrecht zu den Scheiben­

flächen durch die Probe hindurchtritt wird durch Ein­

stellung zweier stationärer Probenzustände über die dabei

auftretende Differenz der auf eine vorbestimmte Proben­

seite aufgestrahlten bzw. von dieser abgestrahlten Leistun­

gen bestimmt. Die erreichbare Meßgenauigkeit für die

Wärmeleitfähigkeit wird für den Fall der Messung des

Wärmestromes über die von der Probenfläche abgestrahl-

ten Leistungen zu ~ 5 0/ abgeschätzt. Die Konstruktiono
der Apparatur kann so ausgebildet werden, daß auch

Messungen an neutronenbestrahlten Kernbrennstoffen in

einer "heißen Zelle" mittels Fernbedienung möglich sind.
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