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Abstract

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

C encountered in a high tempera-

dimensional heat flow method. 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 a preset
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 a "hot cell" are possible by remote control.



La conductibilité thermique de combustibles nuclééires
céfamiques est ; mesurer ce gui permet de gagner les
conditions préalables au débeloppement de combustibles
mixtes a conductibilité thermique améliorée et de

choisir pour ces combustibles des conceptions adaptéés

du coeur du réécteur atomique. Il est proposé'une méthode
de mesure de la conductibilité'thermique pour les tempé}a-
tures de combustible intervenant dans le réacteur a haute
température, clest a dire de 800 a plus de 2000 °c.

Du point de vue physical, cette méthode 2 pour base le
procédé'employant une seule plaque. D‘aprés ce procéaé

un éﬁhantillon détaché en forme de cible est chauffé

sur deux cotés dans un vide poussé'par des rayons &1éc-
troniques. Les tempéfatures sur les cotés de 1'échantillon
peuvent &tre mesurées avec une grande prﬁision 3 lt*aide
d*un pyrométre photoélectrique. Le flux calorifique qui

en consequence de la conduction de chaleur passe par
1'échantillon verticalement aux surfaces de la cible, est
determiné en ajustant deux conditions thermiques station-
naires de 1'échantillon et en mesurant la différence entre
la puissance portant sur un cote de l'échantillon ou entre
la puissance émise de ce cbté.La prébision de mesure que
1'on peut atteindre pour la conductibilité'thermique

est estimée avec une exactitude de * 5 O/o quand le flux
calorifique est mesure en recourant aux puissances emises
par les surfaces de l'&chantillon. L'appareil peut atre
construit de sorte qufil est possible dleffectuer des me-
sures meme sur combustibles nucléaires irradiés par neu-

trons dans une "cellule chaude"” par télémanipulation.
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1)

Einfdhrung

Aufgabenstellung: Durch die Messung der Wirmeleitfihig-

keit von keramischen KXernbrennstoffen
sollen u.a. Unterlagen fiir die wirme-
technische Berechnung der Spaltzonen

von Hochtemperatur-Reaktoren sowie die
Entwickiing von Kernbrennstoffen mit ver-
besserter Warmeleitf8higkoit ararbeitet

weraden.

In den interessierenden Hochtemperatur-Reaktoren liegen
die niedrigsten Brennstofftemperaturen bei etwa 800° ¢

und die héchsten bei {iber 2500° C. In diesem Temperatur-
intervall sind die Wdrmeleitfdhigkeitswerte der zu ver-

wendenden Kernbrennstoff~ zu messen.

Die Wiarmeleitfihigkeit des als keramischer Kernbrennstoff
oft verwendeten Urandioxyds kann z.B. durch gewisse metal-
lische oder oxydische Beimengungen verbessert werden.

Als Metall ist vor allem Molybddn und als Oxyd Beryllium -
oxyd brauchbar. Daher ist es notwendig, die Wiarmeleitfdhig-
keit von solchen Mischbrennstcffen mit verschieden grofen

Beimengungsgehalten zu messen und miteinander zu vergleichen.

Durch die Messung bei hohen und héchsten Temperaturen
diirfte es weiterhin m6glich sein, zu kliren, ob und in
welchem MagSe die Wirmeleitfihigkeit in Ubereinstimmung
mit der Theorie oberhalb von etwa 1500° C bei Urandioxyd
wieder ansteigt.



2) Physikalische Grundlagen der WirmeleitfdhigkeitsmeB8verfahren

Die Warmeleitfihigkeit k eines Stoffes wird an einem zeit-
lich unver&nderlichen Temperaturfeld definiert durch

die Bezichung

qgq=-%k . grad T

worin g den pro Zeit- und Fl&cheneinheit fliefenden Wirme-
strom und T die Temperatur bedeuten.

Hingegen wird die Temperaturleitfihigkeit a eines
Stoffes an einem zeitlich verinderlichen Temperaturfeld

definiert durch die Beziehung

T =¢ « div grad T

Die beiden Grégen k und sind einander proportional,
wobei das spezifische Gewichi g und die spezifische
varme g als Proportionalitéitsfaktoren auftreten:

E=a v « ¢
‘- %p
Aus diesen DReziehungen folgt, daB die Warmeleitf8higkeit
mit Hilfe eines stationdren Temperaturfeldes direkt oder
mit 7iilfe eines instationdren Temperaturfeldes indirekt,
nédmlich tber die Temperaturleitfdhigkeit, bestimmi werden

kann.

Die lMefimethoden, die sich eines stationiren Temperaturfeldes
bedienen(" stationire Methoden"), laufen auf die liessung eines
Warmestromes und einer Temperaturdifferenz hinaus. Die lieSme-
thoden, die sich eines instationiren Temperaturfeldes bedienen
("instationdre Methoden"), fithren auf Messungen iiber die Aus-
breitungsgeschwindigkeit eines zeitlich-rdumlichen Temperaturfeldes.
AuBerdem miissen in letzterem Fall noch das spezifische Gewicht

und die spezifische Wirme bekannt sein oder bestimmt werden.



Die bekanntesten stationdren Methoden sind die Ein- und
Zweiplattenmethode , die Methode des radialen Wirme-
flusses durch einen zylinder-, kugel- oder ellipsoid-
f6rmigen Kérper und die Vergleichsmethode, bei welcher der
Wirmestrom, der die lefprobe durchflieft, gleichzeitig
durch eine Probe bekannter WErmeleitfihigkeit gefiihrt
wird. Letztere liethnde ist also gegeniiber den vorher-
genannten eine Absolutmethode.

Die bekannteste instationdre !lethode ist die Angstrom-iie-
thode, bei welcher die Ausbreitungsgeschwindigkeit von
Temperaturwellen in der Probe gemessen wird. Weiterhin

sind eine ganze Reihe von verbesserten Anstrom-ilethoden
bekannt. Sie ist auch die Crundlage fir das von . D. Cowan
ausgearbeitete, im nachfolgenden"Zos Alamos-flethode"genann-
te Verfahren fir hohe und hichste Temperaturen. Dabei wird
eine scheibenférmige Probe im Vakuum einseitig mit einem
Elektronenstrahl erhitzt und die Temperaturausbreitungsge-
schwindigkeit gemessen. Insbegondere 138t sich die lessung
in der Vieise durchfiithren, dag8 der Elektronenstrahl mit einer
Sinusschwingung moduliert und ¢decr Phasenunterschied der
resuvltierenden Temperaturwellen zwischen Vor- und Riickseite
der Probenscheibe gemessen wird. Die Messung des Phasenun-
terschiedes kann z.B. in der Weise erfolgen, daB die tem-
peraturbedingten Anderungen der an den Probenflichen auf-
tretenden thermischen Elektronenemission in bekannter Weise
in elektrische Spannungsdnderungen umgewandelt werden und

deren Phasendifferenz gemessen wird.



3) Anforderungen an ein Hochtemperaturmefverfahren insbesondere

fiir Messungen an Kernbrennstoffen.

Die bisher gebr#uchlichen stationiren MeBmethoden eignen sich
nur bedingt fir die gestellte Aufgabe. Die Schwierigkeit besteht
darin, einerseits verhiltnismifig kleine und mdglichst ein-
fache, jederzeit z. B. auch aus gebrauchten Kernreaktor-Brenn-
elementen herstellbare Einzelproben zu verwenden, und anderer-
seits eine Reihe von <umerimentellen Bedingungen zu erfiillen:

a) gute Warmelibertragung am Probenkdrper bei geringstmigli_aer
mechanischer Belastung der Probe, da diese bei hodchsten
Temperaturen in merklichern: Crad plastisch werden

.
I

:ann (z.B. U02)

b) geringe Becinflussung des Temperaturfeldes durch Tempera-
turmefeinrichtungen in der - kleinen - Probe, damit der

Temperaturfehler nicht zu grof wird;

c) ceringe Wirmeverluste an den Randflichen der Probe, die
parallel zum Wdrmestrom verlaufen, damit der lleRfehler
fiir den Warmestrom klein genug bleibt,

d) schnelle Einstellung des station@iren Mefzustandes (in
Minuten), damit die Messung nicht zuviel Zeit beansprucht.

Am gliinstigsten sind scheibenfdrmige Proben, da sie sich einfach
pressen oder aus fertigen Kernreaktor-Brennelementen (insbe-
sondere aus stab-, zylinder-, kugelfdrmigen Brennelementen)
herausscheiden lassen. Es sollen daher fiir das hier
vorgeschlagene Verfahren scheibenfarmige Einzelproben vorge-
sehen werden (ca. 10 mm & und 1 - 2 mm Dicke).



4) Schwierigkeiten bei den bisherigen Mefverfahren zur

Messung der Wirmeleitfihigkeit fester Stoffe bei hoéch-

sten Temperaturen.

Betrachtet man die zur Auswahl stehenden MeBSmethoden hin-
sichtlich der Bedingungen (insbesondere beziiglich Proben-
form, Probeneinspannung, Einstellgeschwindigkeit der HMeS-
werte, Temperaturmessung) dann scheiden fiir hohe und vor
allem fiir hdchste Temperaturen (iiber 2000 ° C) die meisten
der bisher bekannten stationdren MeSmethoden éufgrund der
unkontrollierbaren Strahlungsverluste, Schwierigkeiten bei
der Temperaturmessung,,u. dgl. aus. Es sind zwar stationidre
MeSmethoden vorgeschlagen und erprobt worden, bei denen
Proben einseitig durch Strahlung oder durch einseitigen Kon-
takt mit einem hocherhitzten Festkdrper (z.B. Wolframband)
erhitzt und die Widrme iber die durch die freistehende ge-
geniiber®iegende Probenfliche abgestrahlte Leistung bestimmt
wird. 2doch 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 grofles
Temperaturintervall fiir den MeBwert bedeutet. Unter den
instation&ren MeBmethoden erscheint das von R.D. Cowan
vorgeschlagenen Verfahren (Los Alamos Methode) fiir hohe
Temperaturen sehr aus .ichtsreich, die wesentlichen Schwierig-
keiten sind hier jedoch neben den ebenfalls entstehenden hohen
Temperaturdifferenzen zwischen den Probenfldchen darin zu
sehen, daB zusdtzlich die spezifische Wirme und das spezifi-
sche Gewicht der Probe bei der MeStemperatur bestimmt wer-
den miissen. Bei der Ermittlung der Wiarmeleitf&higkeit addie-
ren sich dann zu der relativen Ungenauigkeit der erhaltenen
Temperaturleitfdhigkeit die relativen Fehler dieser zusdtz-

lichen Messungen.

Die vorstehend genannten Schwierigkeiten werden durch das
im folgenden dargelegte stationire Hochtemperaturwirmeleit-
fahigkeitsmefverfahren vermieden.



(11)

1)

-8 -

Darstellung des vorgeschlagenen, bei hdchsten Temperaturen an-
wendbaren, WirmeleitfdhigkeitsmeB8verfahrens mit zwei unterschied-

lichen stationfiren Zustinden der Mefprobe.

Herstellung des ersten stationdren Zustandes mittels beidseiti-
ger unterschiedlich starker Bestrahlungserhitzung einer schei-

benférmigen MefSprobe.

Eine freistehende scheibenftrmige Materialprobe, die in einer
seitlich angreifenden Halterung gelagert ist,wird mit einem, die
Wirme in der Probe selbst erzeugenden Mittel auf vorbestimmbare
Temperaturen erwdrmt. ~ierbei werden jedoch im Gegensatz zu den
bekannten stationdren Verfahren die beiden gegeniiberlie-
genden Probenseiten wrhitzt, da - wie weliter unten gezeigt

wird - ein Weg gefunden wurde, trotz beidseitiger Erhitzung

der MeSprobe den durch die Probe fliefRenden Warmestrom in ein-
fachster Weise zu bestimmen. In der zunichst vorgesehenen Aus-
fiihrungsform der MeBapparatur werden zur Erwdrmung der Procbe
Elektronenstrahlen benutzt, die Probe befindet sich im Hochvakuum.

Zur Ermittlung der Wirmeleitfihigkeit k werden die Temperaturen
Ty und T2 an den Oberflichen der scheibenfdrmigen Probe und die
senkrecht durch diese Fldchen hindurchgehende Warmemenge q ge-
messen. Ist q die pro Flichen- und Zeiteinheit hindurchgehende
Warmemenge (Warmestrom) und d die Dicke der Probenscheibe, dann

erhilt man die Wiarmeleitfdhigkeit der Probe zu

x =949

T, - T

2 1

Wie man sieht, geht das Verfahren im Prinzip auf die Ein-
platten-Methode zuriick.

Zur Messung der vorgenannten Grdfen, insbesondere zur Bestimmung
von g,werden anders als bei den bisherigen stationdren Verfahren
mindestens zwei unterschiedliche stationdre Temperaturzustinde

in der Probe eingestellt. Zunidchst wird von einem ersten statio-
nidren Zustand ausgegangen, wie er in Fig.la,2a dargestellt ist.
Hierbei erhalten beide Seiten der Probe unterschiedliche Tempera-
turen, die linke Probenseite die niedrigere Temperatur Tl' die
rechte Probenseite die h8here Temperatur T,. Dieser Zustand wird

durch
-9 -



1)

Bestrahlung der linken Probenseite mit der spezifischen
Strahlungsleistung, d.h. der Strahlungsleistung pro Flichen-
einheit ny und der rechten Probenseite mit der spezifischen
Strahlungsleistung n, erzeugt. Die von den Probenseiten in-
folge Wiarmestrahlung abgegebenen spezifischen Strahlungslei-
stungen sind S1 bzw. S,- Durch das Temperaturgefdlle flieft
senkrecht zu den Probenoberflichen ein Wiarmestrom q von

der warmeren zur kialteren Probenseite, so daf fiir diesen

allgemeinen Fall ny # S1 und n, # 82 gilt.

Zur Ermittlung der Warmeleitfihigkeit der Probe miissen

die beiden Temperaturen Tl und T2 sowie der hierbei senk-

'recht durch die Probe flieBende Wirmestrom g neben der

Dicke d der Probe gemessen werden. Wiahrend die Messung

der Probencberfldchentemperaturen keine prinzipiellen
Schwierigkeiten bereitet, wird zur Messung des Wiarmestromes gq
ein zweiter stationdrer Zustand eingestellt und hierbei

auf einer der beiden Probenseiten entweder die eingestrahl-

te Leistung, z.B. ny oder die abgestrahlte Leistung,z.B.Sl kon=-
stant gehalten und gleichzeitig der Warmestrom g kompensiert,
indem beide Probenseiten auf die gleiche Temperatur gebracht
werden. Diese beiden Mdglichkeiten sind nachfolgend anhand der

Figuren 1 und 2 dargestellt.

Ubergang zum zweiten stationiren 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 n, so weit vermindert, daB8 auf beiden Seiten die
gleiche Temperatur T3 entsteht, d.h. also auf nl herabgesetzt,
dann erhdlt man den in Fig. 1 b dargestellten stationdren
Zustand. Dagegen erhdlt man - ebenfalls von dem in Fig. 1 a
dargestellten Zustand ausgehend - den in Fig. 1 c gezeigten
stationdren Zustand, wenn man die auf die linke Probenseite
eingestrahlte Leistung n, so weit erhsht, dag8 auf beiden Sei-

ten die Temperatur T4 entsteht.

Zur Ermittlung des in Fig. 1 a eingezeichneten Wirmestromes g
tiber einen der beiden in Fig. 1 b und 1 ¢ wiedergegebenen sta-
tiondren 2ustdnde ist von folgender Uberlegung auszugehen:

- 10 -«
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Fig.1:Stationdre Zustande der Meliprobe, die sich bei
Konstanthalten der auf eine der beiden Proben-

seiten aufgestrahlten Erhitzungsleistung ergeben.

- 11 -



Im ersten stationiren Zustand (Fig. 1 a) ergibt sich die

abgestrahlte Leistung Sl zZu:

-~

al=nl+q

bzw. 52 =Ny, - g

Dagegen ist im zweiten stationdren Zustand (Fig. 1 b bzw. 1 ¢)
die auf der linken Probenseite abgestrahlte Leistung S3 bzw. S4
gleich der eingestrahlten Leistung, da nun infolge der gleichen
Temperaturen auf beiden Probenseiten g = O ist:

83 = nl

bzw. S4,= n,
Hieraus ergibt sich fiir die Bestimmung des Wdrmestromes g
die Beziehunc:
qg=8, -8
bzw. q = S4 - 82

Denn, da auf einer Seite die eingestrahlte Leistung konstant
gehalten wird, ist anhand der Fig. 1 sofort erkennbar, das

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

der linken bzw. rechtenSeite abgestrahlte Leist . : genau um

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

den - Warmestromes g verminderi{Fig. 1 b) bzw. um den Betragdesvor-
her von der rechten Seite wegflieBenden Wirmestromes g ver-

mehrt (Fig. 1 ¢) ist.

Geht man bei der Bestimmung der Strahlungsleistungen von der
bekannten T4 ~ Beziehung aus, wobei die Strahlungskonstante ¢’
und das Gesamtstrazhlungsvermdgen bei der Temperatur Tl bzw.
Ty, € bzw.{ p_ sowie die Umgebungstemperatur T, einge-
fihrt werden, dann ergibt sich ({7 &~ 1) mit:

_ o :

- . ot 4 4
[(CTl E.Tz) T o] [[ T, Ti - £T3 - T, ]

s

bzw. der entsprechenden Beziehung fir Tl' T2' und T4
.der gesuchte Wiarmestrom zu:

oo T P — -
=0 1t . nach(Fig. 1 a und 1 b)
T
2

%
N - £T T ] nach(Fig. 1 a und I c)
2

bzw. q =0 {E T
L 4
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2) Ubergang zum zweiten stationiren Zustand unter

Konstanthalten des von einer der beiden Proben-

seiten abgestrahlten Wirmestromes.

Ausgangszustand ist auch hier der in Fig. 1l a = Fig. 2 a
dargestellte stationdre Zustand. Nun wird jedoch zur Er-
mittlung des Wirmestromes q nicht wie unter (II,1l) die
auf einer Seite ein-, sondern die abgestrahlte Leistung,
d.h. aber die Temperatur dieser, beispielsweise der lin-
ken, Probenseite konstant gehalten. Die eingestrahlten
Leistungen n, und n, werden derart veridndert, .- 3} beide
Seiten die gleiche Probentemperatur, ndmlich encweder

T, oder T

1 2
Fig. 2 b und 2 c wiedergegeben.

annehmen. Diese stationiren Zustinde sind in

Den Wirmestrom g erhilt man nun aufgrund einer Betrachtung
iiber die auf der linken (Fig. 2 b) oder der rechten (Fig 2 c)

Seite eingestrahlten Leistungen:

Im ersten stationiren Zustand (Fig. 2 a) gilt:
nyp =8 ~-«q

bzw. n, = 82 + g
Um den einen der beiden in Fig. 2 b und 2 c dargestellten
stationiren Zustinde einzustellen, ist - da einerseits
die abgestrahlte Leistung auf einer der beiden Seiten
gleichbleiben und andererseits der Widrmestrom g verschwin-
den soll - entweder die eingestrahlte Leistung ny auf eine
hdhere Leistung heraufzusetzen (Fig. 2 b) oder die einge-
strahlte Leistung n, auf eine niedrigere Leistung n,

herabzusetzen (Fig. 2 c):
n3=Sl

bzw. n, = 82

Fiir den Wirmestrom g ergibt sich daher
q = nz - n, (Fig. 2 a und 2 b)

bzw. g =n, - n, (Fig. 2 2 und 2 c)

- 13 -



(a) U B N

ny ., , 3
T T
(b) ’ : ’
S /~ S
. S1 | 1 .
i
Ny ng
—_b P Q_.____
T , T
(c) R 17
52 | 52
. M
A

Fig. 2:Stationare Zustiande der Meliprobe, die sich bei
Konslanthalten des von einer der beiden Proben-
seiten abgestrahlten Warmestromes ergeben.
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Das ist anhand der Fig. 2 leicht einzusehen. Entweder wird
nimlich gemis Fig. 2 b die beim {lbergang vom ersten zum
zweiten stationiren Zustand auf der linken Seite eingestrahl-
te Leistung n, um genau den Betrag erhdht, um den im

ersten in Fig. 2 a dargestellten stationdren Zustand der
Wdrmestrom q - der nun Null ist - zur Abstrahlungsleistung
S, beigetragen hat. Oder bei U’bergang zu dem in Fig. 2 ¢
dargestellten Zustand als zweiten stationdren Zustand wird
die auf der rechten, d.h. der im ersten stationdren Zustand
stirker erhitzten Seite eingesfrahlte Leistung gerade um
soviel erniedrigt wie von der im ersten stationiren Zustand
gemdB Fig. 2 a rechts eingestrahlten Erhitzungsleistung n,
nach der linken Probenseite infolge des Wirmestromes g

abgeflossen ist.

Der Warmestrom q ist also einfach gleich der Differenz
ny = ny bzw. n, —‘n4 der z.B. mittels Elektronenstrahl-
quellen eingestrsahlten Erhitzungsleistungen.

- 15 -
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(III) Einze lme ssungen an der MeSprobe.

1) Messung der Probentemperaturen

Die Temperaturen der Probenoberflichen kénnen pyrometrisch
gemessen werden. Da sich mit einem visuell abgleichbaren
Pyrometer zu groBSe Ungenauigkeiten ergeben wiirden (bis zu
einigen Grad Celsius) ist ein photoelektrisch abgleich-
bares Pyrometer erforderlich wie es von J.Middlehurst 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
Oberfldche des MeBobjekts und der Faden der Pyrometer-
lampe abgebildet. Dexr Spalt ist so eingestellt, daf er
beim Schwingen abwechselnd hsuptsichlich Licht vom MeBob-
jekt und Licht vom Pyrometerlampenfaden durchldgt. Bei
'ungenauem Abgleich entstehen Helligkeits-~ und damit am
Multiplierausgang Stromschwankungen im Rhythmus der Stimm-
gabelschwingungen. Diese werden verstdrkt,und der Abgleich
erfolgt {ber einen phasenempfindlichen Detektor, dessen
Ausgang durch Anderung des Stromes der Pyrometerlampe auf
Null abgeglichen wird.

Diese MeBeinrichtung gestattet es, die schwarze Temperatur
der Probenoberfliche auf 0,1° C genau zu bestimmen. Die
wahre Temperatur(T)w wird im Verlauf der Messung mit Hilfe
einer parallel zu den Seitenflidchen der Scheibe verlaufenden
Bohrung Fig. 1 b und 1 ¢ sowie 2 b und 2 ¢ bestimmt, deren
Tiefe gro8 gegeniiber dem Durchmesser ist. Hierzu wird

auf beiden Probenseiten die gleiche Temperatur eingestellt,
so daB8 davon ausgegangen werden kann, daB auch im Inneren

der Probe diese Temperatur herrscht.

- 16 -
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2) Messung des durch die Probe flieBenden stationdren

Warmestromes.

a)

b)

Messung des Wirmestromes durch Bestimmung der von der

Probe abgestrahlten Leistungen.

So0ll der durch die Probe fliefende Warmestrom nach

dem unter (II,1l) beschriebenen Verfahren gemessen wer-—
den, so sind im wesentlichen nur die beiden Temperaturen
Tl und T3 oder T4 sowie das GesamtstrahlungsvermégenE_
bei diesen Temperaturen zu bestimmen. Da die Bestimmung
des Gesamtstrahlungsvermdgens ebenfalls auf Temperatur-
messungen hinausl&uft, kann im wesentlichen auf den vor-
hergehenden Abschnitt (III,l) verwiesen werden. Hier-
bei ist zu beachten, daf zur Bestimmung des Gesamt-
strahlungsvermégens an sich neben der wahren Tempera-
tur die Gesamtstrahlungstemperatur bestimmt werden muf.
Handelt es sich jedoch bei der MeBprobe um einen

"grauen Strahler", d.h. einen Strahler, dessen Emissions-
vermSgen von der Wellenldnge unabhingig ist, was fiir
Metalloxyde bei hdheren Temperaturen im allgemeinen
hinreichend genau zutrifft, dann eriibrigt sich eine
gesonderte Messung der Gesamtstrahlungstemperatur.

Man erhdlt dann:
Er = € (A1) =exp.[c2 1._—;___],
AT T

wobei T die wahre Temperatur und TS die "schwarze", ist,
d.h. die mit einem Teilstrahlungspyrometer bei der Wel-
lenlinge A tatsichlich gemessene Temperatur.

Weiterhin ist Cos = 1,4388 cm © K.

Messung des Wiarmestromes durch Bestimmen der auf die
Probe aufgestrahlten Leistungen.

Geht man bei der Messung des durch die Probe flieBenden
Wirmestromes nach dem unter (II,2) beschriebenen Ver-

- 17 -
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fahren vor und erhitzt die Probe durch Elektronenstrahlen,
dann sind die Leistungen n, und n, oder n, und n, ,genauver
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 Sekundar-
strahlung (Sekundﬁrelektronen; reflektierte Elektronen, RSnt-
genstrahlung) in Betracht zu ziehen und gegebenenfalls

beim Aufbau der MeBapparatur sowie bei der Korrektur der
MeS8ergebnisse zu beriicksichtigen. Insbesondere bei der

Frage nach der Dimensionierung der Elektronenstrahlquelle
wird weiter unten ndher auf diese Verhdltnisse einzugehen sein.

Zundchst ist jedoch zu fragen, wie die Differenz der Lei-
stungen n, und n, oder nz)und n, méglichst genau gemessen
werden kann, denn diese Differenz ist wesentlich geringer
als die Leistungen selbst, so daB durch einfache Differenz-
bildung der Wﬁrmestr&m mit einem erheblichen MeB8fehler be-

lastet wiirde.

Die auf jeder Seite der Probe aufzubringende Leistung hingt
von der geforderten Probentemperatur ab und liegt bei

700 - 2300° C zwischen etwa 3 - 130 Watt/cmz, wobei

eine Abstrahlungskonstante von £ = 0,5 zugrundegelegt ist.
Der zu messende Warmestrom, der aufgrund der Wirmeleitung
durch die Probe hindurchgeht, hd@ngt dagegen von der Tem-
peraturdifferenz zwischen Vor- und Riickseite der Probe ab,
auBerdem noch von der Probendicke und der Wérmeleitféhigkeit.
Geht man beispielsweise von dem mittleren Wirmeleitfihig-
keitswert fiir Urandioxyd von k = 0,008 cal/sec. cm grad
aus, dann ergeben sich Warmestrdme von etwa 5 - 25 Watt/cm2
bei Temperaturdifferenzen von 20 - 100° ¢ zwischen beiden
Probenseiten. Da man diese Temperaturdifferenzen aber mdg-
lichst klein halten wird (20o - 40° C), um die Wirmeleit-
fahigkeit innerhalb kleiner Temperaturintervalle messen

zu konnen, ergibt sich ein Warmestrom durch die Probe,

- 18 -
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der im Mittel etwa ein Zehntel des zur Probenerhitzung
bendtigten Energiestromes betrigt. Wenn man daher diesen
in die Gleichung fiir die Wirmeleitfdhigkeit eingehen-
den Wiarmestrom auf 2 o/o genau bestimmen will, miiSte
man die aufgebrachte Elektronenerhitzungsleistung, aus
welcher durch Differenzbildung zwischen zwei Zust&dnden
der durch die Probe gehende Wirmestrom ermittelt wird,

o
auf 1 /oo genau messen.
Diese Schwierigkeit kann man auf folgende Weise umgehen:

Zunidclst wire es naheliegend, zur Erhitzung der Probe

einen Grof8flichenstrahl zu benutzen. Es gibt jedoch auch
die Moglichkeit, die Probe punktweise zu bestrahlen,
dhnlich wie bei der Bildabtastung im Fernsehen. Das em-
pfiehlt sich schon deswegen, weil es duBerst schwierig

ist, bei einem GroB8flichenstrahl die Energieverteilung

so einzustellen, daB die zu fordernde gleichmifige Er-
hitzung der Probe gewihrleistet wird. Wendet man die
letztere Bestrahlungsart an, dann ist es mdglich,eine

der beiden Probenseiten gleichzeitig mit zwei Elektro-
nenstrahlsystemen zu bestrahlen, ohne daB sich diese ge-
genseitig behindern. Nun wird der die Probe durchflieBen-
de Warmestrom mit Hilfe eines gesonderten Elektronenstrahl-
systems erzeugt, so daB die Probe auf der einen Seite

(der Seite der niedrigeren Temperatur) von zwei Elektro-
nenstrahlsystemen bestrahlt wird, einem eigentlichen Pro-
benerhitzungssystem und einem MeBSsystem. Gemdf8 dem MeSprin-
zip der Methode ergibt sich der gesuchte Wirmestrom als
Differenz der von dieser Seite aufgebrachten Bestrahlungs-
leistung zwischen zwei verschiedenen stationdren Zustidnden.
Beim Ubergang von einem in den anderen stationiren Zustand
wird die Leistung des Probenerhitzungssystems konstant
gehalten und nur die des Mefsystems ge&ndert. Da stets eine
Erh8hung der Bestrahlungsleistung beim tlbergang erforder-
lich ist,
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erhdht man die Leistung des MeB8systems von Null auf

den dem Zustand entsprechenden MeSwert. Der zu messen-
de, in die Gleichung fiir die Wirmeleitfihigkeit ein-
gehende Wiarmestrom ist daher direkt (ohne Differenz-
bildung) als Leistung des MeB-Bestrahlungssystems gege-
ben. Voraussetzung ist selbstverstindlich gleichzeitigqg,
daB die Leistungen der eigentlichen Probenerhitzungssy-
steme geniigend konstant gehalten werden, wobei zur Ein-
stellung des zweiten stationdren Zustandes selbstverstind-
lich zundchst die Leistung des dem Mef-Zcstrahlungssystems
gegeniiberliegenden Probenerhitzungssystems gemdf Abschnitt

(I1,2) entsprechend zu verindern ist.

- 20 -
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(IV) Apparatur fiir die Durchfithtung des stationdren
Hochtemperatur-Wirmeleitfihigkeitsmegverfahrens.

1)Dimensionierung der Elektronenstrahlsysteme fiir die

Erhitzung der Probe.

Die Erhitzung der Probe und damit die Erzeugung des
Wirmestromes q, erfolgen nach dem vorstehenden Vor-
schlag durch BeschuB8 der beiden vorzugsweise Kkreis-
férmigen Flichen der Probe mit Elektronenstrahlen.
Voraussetzung fiir die Anwendbarkeit der unter (II)
gegebenen Gleichung fiir die Wirmeleitfdhigkeit k

ist, daB8 die Wirme in einer gegeniiber der Scheiben-
dicke vernachlidssigbar diinnen Schicht’an der Ober-
fliche der Probe erzeugt wird, d.h. die Eindringtiefe
der Elektronen, die auf die Probe aufgeschossen werden
muB klein gegeniiber der Probendicke 4 sein. Diese For-
derung ist auch noch aus einem ganz anderen Grunde zu
stellen, und zwar wegen der Abhdngigkeit der Wirme-
leitfihigkeit von der Elektronenkonzentration der frei-
en Elektronen. Daher wird die anwendbare Beschleu-
nigungsspannung fiir den Elektronenstrahl aufgrund die-

ser Bedingung festgelegt.

Wegen der verhdltnismdBig hohen erforderlichen Erhitzungs-
leistung von maximal etwa 100 Watt/cm2 auf beiden Seiten
der Probe ist es an sich wiinschenswert eine méglichst

hohe Beschleunigungsspannung fiir 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)
erméglicht. Beziliglich der Umwandlung der kinetischen
Energie der auf die Probe auftreffenden Elektronen sind

im wesentlichen zwei Vorgdnge zu betrachten:

a) Abbremsung der Elektronen durch Ionisation der Fest-

stoffatome

b) Erzeugung von Rdntgenstrahlung durch die auftreffen-
den Elektronen.
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a) Abbremsung der Elektronen druch Jonisation

b)

Fiir die Beschleunigungsspannung kommt zundchst grundsdtz-
lich der Bereich von 5 KV -~ 100 KV infrage. Fiir diesen
Bereich ist die praktische Reichweite d, der Elektronen

im Bremstoff gegeben durch die Gleichung:

Hierbei ist die praktische Reichweite definiert als die
Wegstrecke im Bremsstoff, nach deren Durchlaufen die mitt-
lere Voltgeschwindigkeit der Strahlelektronen auf 1 9é

der urspriinglichen Strahlspannung abgefallen ist. Wird U
in Volt und Qin g/cm3 eingesetzt, so erhilt man de in cm.

Als praktische Reichweiten ergeben sich folgende Werte
fur Uo,, Kohlenstoff und Molybddn (die letzteren beiden
Stoffe sind hinzugenommen werden, da eine diinne Bedam-
pfung der Probenoberfldche mit C oder Mo zur Erniedrigung

des Widerstandes von UO, und damit zur besseren Ableitung

2
der auftreffenden Elektronen von den Probenoberflichen

vorgesehen ist):

Bremsstoff ?[g/cmﬂ a [ p]fﬁr 10 KV a, [ u] £ir 100 KV
UOZ 10,9 0,2 20
c 2,25 1,0 100
Mo 10,2 0,2 20

Man sieht, daB8 bei 100 KV Beschleunigungsspannung die
praktische Eindringtiefe der Elektronen bereits fiir eine
1 mm dicke Probenscheibe 2 0/6 der Probendicke betragen
wiirde bei uo,, als Bremsstoff (Probenmaterial). Daher ist
eine Beschleunigungsspannung von etwa 10 bis 20 XV vorzu-
ziehen.

Erzeugung von Rdntgenstrahlung.

Der Anteil der Elektronen-Energie, der in Rodntgenstrahlung
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umgewandelt wird, ist ndherungsweise gegeben durch:

EG) -7-100 3258
B

wobei Z die Ordnungszahl der bremsenden Atome ist und E die
Elektronenenergie in eV. Danach wird in vo,, bei 100 KV Be-
schleunigungsspannung ein Anteil von ca. 0,6 % der Elektronen-
energie in ROntgenstrahlung umgewandelt gegeniiber 0,06 %
bei 10 KV. Wenn dieser Anteil auch durch eine Kohlenstoff-
schicht herabgesetzt werden kann, so daB8 bei 100 KV nur
noch 0,04 % der eingestrahlten Elektronenenergie in
Rontgenstrahlung umgewandelt wiirde, miiBte 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 zweckm&8ig, eine niedrigere Be-
schleunigungsspannung als 100 KV zu wdhlen.

Aufgrund der vorstehenden Uberlegungen wurde ein Elek-
tronenstrahlsystem (Strahlerzeuger) mit einer Beschleunigungs-
spannung von 15 KV entworfen, das in Fig. 3 dargestellt ist.
Auf eine kurzbrennweitige Strahlquelle mit einer Kathode aus
2 mm Wolframband, die mit 35 A direkt geheizt wird, folgt
eine elektromagnetische Fokussierungslinse. Diese Anordnung
verbindet eine gute Absaugleistung der Elektronen von der
Kathode mit einer Fokussierung des Elektronenstrahles im
Abstand zwischen 300 und 500 mm von der Kathode. Der Elek-
tronenstrahl wird auf der Probenoberfliche in einem Heiz-
fleck von ca. 2 mm Durchmesser konzentriert, so daB8 die
Probe durch Abrasten der Probenoberfldche erhitzt werden

kann.

Mit der Strahlengquelle k&nnen Elektronenstrahlstrdme bis

zu 80 mA erzeugt werden, was bel der vorgesehenen Beschleu-
nigungsspannung von 15 KV einer Maximalleistung von

1200 Watt entspricht. Diese Leistung ist zur Erhitzung

der Proben erforderlich, wenn man davon ausgeht, da8 die

Probe mit einem, deren Temperaturfeld fortsetzenden
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und daher ebenfalls mit zu erhitzenden Schutzring umgeben
wird und als Gesamtdurchmesser fiir die Probe einschlieB-
lich Schutzring 3 cm anzusetzen sind. Unter diesen Voraus-
setzungen kénnen bei einem Emissionsvermégen des Proben-
materials zwischen 0,35 und 0,70 Temperaturen bis iiber

2000 ©c erreicht werden.

Die Charakteristik des Strahlerzeugers ist in Fig. 4 dar-
gestellt.

Gesamtaufbau der Probenerhitzungseinrichtung.

Der Gesamtaufbau ist in Fig. 5 dargestellt. Darin bedeuten
El und E2 zwel Elektronenstrahlsysteme, wie sie unter (IV,1)
beschrieben worden sind. In der dargestellten Apparatur sind
nur zwei Strahlguellen vorgesehen, so daB hier der durch die
Probe fliefRende Wirmestrom zweckmifig nach dem unter (III,2,a)
dargestellten Verfahren durch Messung der von den Proben-
seiten abgestrahlten Leistung bestimmt wird. Es kann je-
doch ohne weiteres eine dritte, kleinere Elektronenstrahl-
guelle als "MeSstrahlsystem" vorgesehen werden, um den
Wiarmestrom gemds dem in (III,2,b) beschriebenen Verfahren
mit groBer Genauigkeit bestimvien zu kénnen. 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 daBf die durch die
Halterung abflieBende Warme vernachldssigbar klein gehal-
ten wird. Die Temperaturen auf den Seitenfldchen der
Probe konnen mittels Pyrometer durch die Fenster Fy 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 b und 1 ¢ sowie 2 b und 2 ¢ ange-

deutet) gemessen werden.

Die Fenster sind aus darstellungstechnischen Griinden nahe
an der Probe eingezeichnet. In der praktischen Ausfiihrung
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ist es jedoch aus wirmeschutztechnischen Griinden sowie
weiterhin wegen der in Probenndhe starken Bedampfungsge-
fahr erforderlich, die Fenster in mdglichst grofer Ent-
fernung von der Probenoberfliche anzuordnen. Dariiber-
hinaus werden die Fenster zweckmdfig durch zusdtzliche
Mittel vor Bedampfung geschiitzt, da sonst die Tempera-
turmessungen’ in einem fiir das MeSverfahren nicht trag-
barem Mage verfilscht wiirden. Hierzu kann beispielsweise
eine Fliissigkeit als sich stdndig erneuernde Schicht
oder ein durchsichtiger Feststoffilm an der, der Probe
zugewandten Fldche des jeweiligen, in moglichst grofiem
Abstand von der hocherhitzten Probe angeordneten Beo-
bachtungsfensters vorbeigefiihrt werden. Als Fliissig-
keit wird ein lichtdurchlissiges 01 o. dgl. mit niederem

Dampfdruck verwendet.
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(V) Erreichbare MeBgenauigkeit

1)

Je nachdem, ob der durch die Probe flieBSende Warmestrom gq
{iber die von der Probenoberfliche thermisch abgestrahlten
Leistungen gemif Abschnitt (II,1l) oder iber die mittels
Elektronenstrahlen auf die Probenoberfldche f aufgebrachten
Leistungen gemidB Abschnitt (II,2) bestimmt wird, erhdlt

‘man fiir die Berechnung der Probenleitfihigkeit k durch Ein-

setzen der flir g gewonnenen Ausiriicke in die eingangs ge-
gebene Gleichung (filir die Wirmeleitfihigkeit) die

Beziehungen:

4 4
k=0 -F . 4dT7F -} k=c'f-dT4-T2
a3 © L7 3, (24)

T, - T T, =T

2 1

¥k =d4d "0 .43

f(T2 - Tl)

Zu diesen Beziehungen wird insbesondere auf die Fig. 1 ver-
wiesen, in der die Temperaturen Tl, Tz. T3 und T4, die zu
den jeweiligen stationdren Zustdnden der MeB8probe gehdren,
dargestel.lt sind. Weiterhin bezeichnet 5(1‘l)den aus £T und
ET3 bzw . E{zh\den aus ET und £’1‘ gebildeten Mittelwer%; U ist
die Beschleunigungsspa%nung un@ J der auf die Probe mittels
des in Abschnitt (III) beschriebenen "MeRelektronenstrahl-
systems" aufgebrachte Elektronenstrom; " * J also die Diffe-
renz der Leistungen n, und ng oder n, und Ny die mit dem
gesonderten "MefBelektronenstrahlsystem", auf die Probe

aufgestrahlt wird.

Erreichbare Mefgenauigkeit bei Messung der abgestrahlten

Leistungen.

Aufier den MeBfehlern der Messungen von fund der Proben-
dicke d gehen lediglich die Fehler von Temperaturmessungen
in den Gesamtfehler der Probenwdrmeleitfihigkeit ein, da die
Konstante 0 so genau gemessen ist, da8 deren Ungenauigkeit
hier nicht ins Gewicht f£illt.

- 20 -
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Setzt man eine Konstanz der Temperatur in der GrofRe der
MeBgenauigkeit des Pyrometers gemidB Abschnitt (III,1l)
von AT/T = ty. 10_'4 voraus, so ergibt sich aus der Be-

stimmungsgleichung fiir£ ein Fehler von

at = Ac
....g._ 2 + AMN + 2 ATS + Aj;T-TS) lnE
=T
<, A TS s

und daraus ein Fehler AL/E== % 5. 1073:

Die Genauigkeit des Ausdrucks

.4 4
A = Tl - T3
TZ - Tl
erhilt man entsprechend zu AA/A au, 3 - 1072, so da8 bei
2

einem MeS8fehler von A d/d = 1 - 10 “ eine GesamtmeBgenau-~
igkeit fiir die Wirmeleitfdhigkeit A k/k von etwa § 96

erreichbar ist.

Wichtig ist, daB die beim jeweiligen stationiren Zustand
eingestellte mit dem Elektronenstrahl aufgebrachte Lei-

stung geniigend konstant ist, damit die obengenannte Tem-
peraturmefgenauigkeit auch realisiert ist. Da die aufge-
brachte Leistung im stationiren Fall der vierten Potenz der
absoluten Temperatur proportional ist, ergibt sich aus

A T/T = t 2 - 10 als Konstanzforderung fliir die Elektronen-
strahlleistung A n/n - + 8- 1074 téfo-s

Die Beschleunigungsspannung li8t sich mit entsprechender
elektronischer Stabilisierung auf etwa 3 - 10_4 konstant
halten. Damit ergibt sich fiir die Stromkonstanz als Forderung

A J/’J =t 3. 1074,

Aus der in Fig. 4 dargestellten Charakteristik der fiir
den vorliegenden Zweck experimentell erprobten Strahlquelle
nach Fig. 3 ergibt sich fiir die infrage kommenden Grenzwerte
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des Strahlstromes als erforderliche Konstanz der

Wehneltspannung A Uw/Uw‘

Strahlstrom Wehneltspannung Steilheit AUw
Uw
mA \'/ mA/V
1 2600 0,07 4-10 ~®
80 2000 0,35 8.107°

Diese Forderung l&8t sich-mit sorgf&ltig stabilisierten
Spannungsquellen noch realisieren. Es bleibt dariiberhinaus
zu beriicksichtigen, daf auch Schwankungen durch Ungleich-
mdfigkeiten bei der Abrasterung der Probe auftreten kodnnen.
Eine Abschitzung zeigt aber, daf die erforderliche Konstanz
der Ablenkfrequenzen, - amplituden und -phasenlagen einge-

halten werden kann.

Erreichbare MeBgenauigkeit bei Messung der durch den Elek-

tronenstrahl eingestrahlten Leistungen.

Wdhrend die erreichbaren MeBgenauigkeiten fiir die Proben-
dicke, die Probenoberfliche und die Temperaturdifferenz
sowie die Beschleunigungsspannungen an sich ebenfalls eine
MindestmeBgenauigkeit von 5 ©/o erwarten lassen, ist die=
ser Wert wegen der Verfilschung des Stromes J infolge von
Sekunddremission und Reflektion von Elektronen auf der
Probenoberfldche nicht ohne weiteres erreichbar, sondern es
sind hierzu noch entsprechende Untersuchungen erforderlich,
welche MeBgenauigkeit tatsichlich in diesem Falle erreicht

werden kann.
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Zusammenifassung

Die Wirmeleitfihigkeit von keramischen Kernbrenn-
stoffen soll gemessen werden, um Anhaltspunkte bei
der Entwicklung von Mischbrennstoffen mit verbesser-
tem WirmeleitvermGgen zu bekommen und um fiir diese
Brennstoffe entsprechende Spaltzonenauslegungen vor-
nehmen zu kdnnen. Zur Messung der Wirmeleitfihigkeit
bei den im Hochtemperatur-Reaktor vorkommenden Brenn-

(o] N .
C wird ein

stofftemperaturen von 800 bis iliber 2000
Verfahren vorgeschlagen, das physikalisch gesehen auf

das Einplattenverfahren zurilickgeht. Hiernach wird eine
freistehende scheibenfdrmige Probe im Hochvakuum beid-
seitig durch Elektronenstrahlen erhitzt. Die Tempera-
turen der Probenseiten kdnnen mit einem photoelektrischen
Pyrometer sehr genau gemessen werden. Der Wirmestrom,

der aufgrund der Warmeleitung senkrecht zu den Scheiben-
fldchen durch die Probe hindurchtritt wird durch Ein-
stellung zweier station3rer Probenzustinde iiber die dabei
auftretende Differenz der auf eine vorbestimmte Proben-
seite aufgestrahlten bzw. von dieser abgestrahlten Leistun-
gen bestimmt. Die erreichbare MeBgenauigkeit fiir die
Warmeleitfdhigkeit wird fiir den Fall der Messung des
Wiarmestromes iiber die von der Probenflidche abgestrahl-

ten Leistungen zu ts O/o abgeschdtzt. Die Konstruktion

der Apparatur kann so ausgebildet werden, da8 auch
Messungen an neutronenbestrahlten Kernbrennstoffen in

einer "heifen Zelle” mittels Fernbedienung mdglich sind.
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