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ИЗМЕРЕНИЯ ТЕПЛОФИЗИЧЕСКИХ СВОЙСТВ ГРАФИТОВЫХ КОМПОЗИТОВ 

ДЛЯ КОНВЕРТОРА НЕЙТРОННОЙ МИШЕНИ * 

 
Проведены измерения теплофизических характеристик промышленных графитов, традиционно используемых 

в ядерной технике, таких как МПГ или SGL Carbon Group, а также впервые синтезированного графитового ком-
позита на основе изотопа углерода 13С. Измерения проводились в диапазоне температур от комнатной до 1 400 ºС 
методом лазерной вспышки на установке LFA-427 фирмы «Netzsch» (Германия). Эти результаты сопоставлены с 
полученными ранее данными рентгеноструктурного анализа и высокоразрешающей электронной микроскопии и 
могут быть использованы в тепловых расчетах конструкции графитовой мишени нейтронного конвертора с ис-
пользованием программы ANSYS.  

Ключевые слова: теплопроводность, теплоемкость, графит, изотоп графита 13С. 
 
 
 
Введение 
 

Продолжение работ по получению высо-
коинтенсивных радиоактивных пучков (РИП) 
включает в себя реализацию в ближайшее 
время установок второго поколения: SPIR-
AL-II (GANIL, Франция) и SPES (LNL, Ита-
лия). Обе установки обещают получение 
широкого диапазона интенсивных и ста-
бильных радиоактивных пучков. В них ис-
пользуется двухступенчатая схема получе-
ния РИП. Первичный пучок (протоны в 
SPES и дейтроны в SPIRAL-II) с энергией 
до 50–100 МэВ и средней мощностью до 
200 кВт направляется в конвертор нейтрон-
ной мишени [1; 2], где производит интен-

сивный (до 3·1014
см

–2
с

–1) поток быстрых 
нейтронов. Поток нейтронов попадает на 
горячую толстую мишень деления, изготов-
ленную из соединений 238U. Продукты деле-
ния диффундируют из мишени при высокой 
температуре, ионизируются и после разде-
ления по массам направляются в экспери-
ментальную зону. 
Наиболее привлекательным вариантом 

нейтронной мишени представляется мишень 
с рабочей зоной из графита с повышенным 
содержанием изотопа углерода 13

С. Такая 
мишень может охлаждаться собственным 
тепловым излучением и при энергии прото-
нов исходного пучка до 50 МэВ дает в 3–10 
раз больший выход нейтронов, чем мишень 
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на основе природного изотопа 
12

C. Послед-
нее обстоятельство обусловило необходи-
мость исследования электронной структуры 
и физических свойств впервые синтезиро-
ванного композита на основе 13

С.  
С этой целью были проведены также те-

плофизические измерения графитовых ком-
позитов, традиционно используемых в 
ядерной технике, таких как мелкозернистый 
плотный графит марки МПГ-6 Новочеркас-
ского электродного завода или тонкозерни-
стый графит от SGL Group (The Carbon 
Company). 

 
Экспериментальная часть 

 

Методика эксперимента. Измерение те-
плопроводности λ в области высоких темпе-
ратур является сложной задачей, поскольку 
трудно корректно учесть теплообмен образ-
ца с окружающей средой. В этой ситуации 
коэффициент теплопроводности можно най-
ти по результатам измерения температуро-
проводности a материала (для чего не тре-
буется измерения тепловых потоков), а 
также данных по теплоемкости Cp и плотно-
сти ρ, используя соотношение: 

λ = a ρ Cp                                       (1) 
Как правило, данные по Cp и ρ имеют го-

раздо более высокую точность, чем данные 
по температуропроводности, поэтому по-
грешность определения λ практически сов-
падает с погрешностью определения темпе-
ратуропроводности a. 

Экспериментальные исследования тем-
пературопроводности графитов проводи-
лись методом лазерной вспышки на автома-
тизированном экспериментальном стенде 
LFA-427 фирмы «Netzsch» 1. К основным 
достоинствам стенда относятся: широкий 
интервал температур, доступный для изме-
рений (25…2 000 °С); возможность иссле-
довать различные классы твердых материа-
лов; малые размеры образца (толщина – 
0,1…6 мм, диаметр – 6…12 мм); возмож-
ность работать в вакууме (до 10–5 Торр), 
окислительной и защитной (Ar, He) атмосфе-
рах; широкий диапазон измерений величины 
температуропроводности (0,01…10 см2/с); вы-
сокая (2…5 %) точность и производитель-
ность измерений; наличие автоматизиро-

                                                 
1 NETZSCH-Geratebau GmbH. Метод лазерной 

вспышки в широком интервале температур (LFA427). 
URL: http://www.ngb-ta.ru/ru/products/detail/pid,24.html 

ванной системы управления и обработки 
данных. 
Образец, установленный на игольчатых 

подставках, помещался в высокотемпера-
турную электропечь с инертной атмосферой 
(аргон 99,992 об.%). Нижняя поверхность 
образца нагревалась импульсом длительно-
стью 0,8 мс от Nd: YAG лазера с длиной 
волны 1,064 мкм. Изменение температуры 
верхней поверхности образца регистрирова-
лось ИК-детектором (InSb), который охлаж-
дался жидким азотом. 
Перед нагревом рабочий объем и объем 

нагревателя вакуумировались (10–2 Торр) и 
несколько раз промывались аргоном, чисто-
та которого составляла 99,998 об.%, а ос-
новными примесями являлись: O2 – 
0,0001 %; N2 – 0,0005 %; H2O – 0,0004 %; 
CO2 – 0,00002 %; CH4 – 0,0001 %; H2 – 
0,0001 %. 

Образцы. Исследовались образцы графи-
тов марок МПГ-6 и SGL, а также впервые 
синтезированного углеродного композита 
на основе изотопа 13

С. Свойства графитов 
марки SGL и МПГ-6 можно найти в про-
спектах производителей 2, свойства компо-
зита на основе 13

С приведены в работе [3].  
Образцы имели форму цилиндров диа-

метром 12,6 мм и толщиной около 2,5 мм с 
плоскопараллельными шлифованными тор-
цами. Дополнительное покрытие для увели-
чения поглощения лазерного излучения не 
наносилось. Масса образцов измерялась на 
аналитических весах AND GH 300 с по-
грешностью менее 0,3 мг, диаметр – элек-
тронным штангенциркулем Kraftool с по-
грешность 0,03 мм, толщина – электронным 
длинномером Tesa Digico 10, который про-
верялся по образцовым мерам непосредст-
венно перед измерениями, с погрешностью 
порядка 1 мкм. Плотность образцов при 
комнатной температуре определялась путем 
прямых измерений геометрических разме-
ров и массы и составила в среднем величину 
1,78, 1,82 и 1,24г/см3 

для образцов МПГ-6, 
SGL и композита на основе изотопа 13

С со-
ответственно.  

                                                 
2 SGL Group. The Carbon Company. Проспект и ка-

талог продукции. URL: http://www.sglgroup.com/ 
cms/international/products/product-groups/gs/index.html 
?__locale=en; МЭЗ. Проспект и каталог продукции. 
Графит МПГ-6, свойства. URL: http://www.gra-
phi-
tel.ru/index.php?id=363&PHPSESSID=cbc14cf17b69258
ebd940eb6d8a57fe6 
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Перед началом экспериментов образцы 
МПГ-6 и SGL были дегазированы в вакууме 
(10–5 

Торр) при температуре 300 ºС в тече-
ние часа. Образцы композита 13

С (2 шт.) не 
дегазировались.  
Апробация установки проводилась на 

стандартных образцах POCO графита, ин-
конеля и пирокерама. Они показали, что от-
личие от табулированных данных лежит в 
пределах 0,5…2,0 %. Вариации длительно-
сти и амплитуды лазерного импульса также 
приводят к 1…2 % изменению результатов. 
Это связано с тем, что при комнатной тем-
пературе резко падает чувствительность де-
тектора, и для уменьшения погрешности 
измерений необходимо увеличивать энер-
гию, закачиваемую в образец. Комплекс 
проведенных метрологических исследова-
ний позволил сделать вывод о том, что ин-
струментальная погрешность LFA-427 при 
определении температуропроводности твер-
дых образцов не превышает 2,0…5 %.  
Технические характеристики и про-

граммное обеспечение установки LFA-427 
позволяет также определять удельную теп-
лоемкость веществ. Измерения теплоемко-
сти в этом случае являются относительными 
и требуют наличия эталонов. При этом по-
грешность измерений в существенной сте-
пени зависит от точности данных для этало-

на. В качестве эталонных материалов для 
расчета теплоемкости графитов использова-
лись образцы графита марки РОСО, а также 
молибдена. На эталонные образцы молиб-
дена напылялся слой графита для обеспече-
ния близости степени черноты поверхностей 
эталонов и исследуемых образцов. Оцени-
ваемая погрешность измерений составляет 
3–6 %. 

 
 
Результаты  

теплофизических измерений  

 
Измерения температуропроводности об-

разцов проводились с использованием дер-
жателей из спеченного оксида алюминия и 
графитовой крышки. На рис. 1 приведены 
данные по температурной зависимости тем-
пературопроводности графитов. 
Видно, что температуропроводность 

МПГ-6 и SGL существенно уменьшается с 
ростом температуры – до 5 раз, а композита 
на основе 13

С существенно меньше – в  
2 раза. Кроме того при низких температурах 
a МПГ-6 и SGL на порядок превосходит 
температуропроводность композита на ос-
нове 13

С. 
Следует заметить, что при расчете тепло-

емкости, когда в качестве эталонного мате-
 
 

 
 

Рис. 1. Температурная зависимость температуропроводности графитов. Измерения 
температуропроводности графитов проводились методом лазерной вспышки на автома-
тизированном экспериментальном стенде LFA-427 фирмы «Netzsch» 
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риала использовался молибден, учитывался 
только интервал температур до 800 оС. Это 
связано с тем, что при более высоких тем-
пературах молибден начинал реагировать с 
графитовым покрытием. Результаты изме-
рений теплоемкости приведены на рис. 2. 
Видно, что в отличие от температуропро-
водности, во всем температурном интервале 
теплоемкости всех исследованных графитов 
совпадают между собой и со справочными 
данными для POCO графита [4]. 
Используя полученные результаты и со-

отношение (1) можно рассчитать темпера-
турную зависимость коэффициента тепло-
проводности графитов. Из (1) видно, что для 
проведения расчета требуются данные по 
температурной зависимости плотности об-
разцов, последние определялись через отно-
сительное тепловое удлинение POCO гра-
фита марки AXM-5Q [5] и измеренную 
плотность графитов при комнатной темпе-
ратуре. Погрешность рассчитанных значе-
ний не превышает 0,15–0,20 % при 1 400 ºС.  
На рис. 3 представлены результаты рас-

чета температурной зависимости теплопро-
водности графитов. Видно, что в отличие  
от температуропроводности температурная 
зависимость теплопроводности МПГ-6 и 
CGD является слабо нелинейной, а тепло-
проводность композита на основе 13

С прак-
тически не изменяется с температурой.  

 

Обсуждение результатов 

 

Механизм теплопереноса. К настоящему 
времени достоверно установлено, что пере-
нос тепла в кристаллическом графите во 
всем температурном диапазоне осуществля-
ется главным образом фононами, а не носи-
телями заряда [6]. Исключением является 
только область низких температур, пример-
но до 10 K, где вклад электронов в тепло-
проводность по результатам измерений в 
поперечном магнитном поле может дости-
гать 40 %. Многочисленные эксперименты 
по измерению константы в соотношении 
Видемана – Франца также показали, что 
число Лоренца графитов примерно в сто раз 
выше его классического значения [7]. Высо-
кая теплопроводность графита, обусловлен-
ная переносом энергии за счет фононов, 
очень сильно зависит от степени упорядо-
ченности решетки [8]. Чем выше упоря- 
доченность структуры, тем выше теплопро-
водность графита, особенно в направлении 

базисных плоскостей, при этом будет более 
заметна и анизотропия свойств.  
Так, для монокристаллов графита отно-

шение значений теплопроводности в на-
правлениях, параллельном и перпендику-
лярном базисным плоскостям (коэффициент 
анизотропии k), может достигать 6 для кам-
берлендского или канадского графита. Для 
пирографита коэффициент анизотропии k 
теплопроводности находится в пределах 
100÷800 3. 
При сравнительно низких температурах 

(T) передача тепла происходит в основном 
за счет фононов, однако при высоких тем-
пературах в теплопереносе могут принимать 
участие носители заряда, особенно для гра-
фитов с невысокой степенью упорядоченно-
стью решетки [8. С. 25]. 
Согласно [9], теплопроводность, связан-

ная с фононами, растет при низких темпера-
турах пропорционально теплоемкости. Для 
кристаллического (и близкого к нему по 
свойствам пиролитического графита) зави-
симость теплоемкости от температуры в об-
ласти температур ниже 83 K близка к квад-
ратичной [6] или даже к линейной при 
несколько более высоких температурах [7]. 
В то же время в области температур, где те-
плоемкость пропорциональна T

2 темпера-
турный рост коэффициента теплопроводно-
сти в графитах следует в основном закону 
λ ~ T

2+x, где x может находиться в пределах 
от 0,4 до 0,7. Этот эффект называется теп-
ловой аномалией и связан с особенностями 
фононного спектра графита, в частности с 
наличием так называемой «изгибной» ветви 
колебаний, обусловленной анизотропией 
кристалла [7]. При более высоких темпера-
турах, когда теплоемкость достигает своего 
предельного значения, любая зависимость 
теплопроводности от температуры в графи-
те связана преимущественно с изменением 
длины свободного пробега фононов. 
За температурную зависимость тепло-

проводности графитов при высоких темпе-
ратурах практически полностью отвечает 
фонон-фононное взаимодействие и процес-
сы переброса [10. С. 267], а также рассеяние 
фононов на границах кристаллитов, неодно-
родностях структуры и дефектах решетки 
[7; 11; 12]. Динамика решетки кристалла,

                                                 
3 ХиМиК. Сайт о химии. Графит. URL: 

http://www.xumuk.ru/encyklopedia/1145.html 
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Рис. 2. Температурная зависимость теплоемкости графитов. Измерения температуропроводности 
графитов проводились методом лазерной вспышки на автоматизированном экспериментальном 
стенде LFA-427 фирмы «Netzsch» с использованием графита марки POCO в качестве эталона 

 
 
 

 
 

Рис. 3. Температурная зависимость теплопроводности графитов, рассчитанная из измерений по тем-
пературопроводности графитовых композитов 
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в котором учитывается фонон-фононное 
взаимодействие, очень сложна, но в конеч-
ном результате оказывается, что длина сво-
бодного пробега фононов обратно пропор-
циональна абсолютной температуре: 

lf ~ T–1                                (2) 
Следовательно, при высоких температурах 
теплопроводность, обусловленная фонона-
ми, обратно пропорциональна температуре.  
Кинетическое уравнение для фононной 

теплопроводности в случае графита, соглас-
но [11; 12], может быть переписано в виде 

λ = А ρ Cp υ lf f(ε) f(φ)                (3) 
где ρ – плотность; Cp – теплоемкость; υ – 
скорость фононов; f(ε) и f(φ) – факторы, 
учитывающие пористость и текстуру графи-
та; А – геометрический фактор. 
До температур 120–140 K, согласно [12], 

фонон-фононное взаимодействие пренебре-
жимо мало, и длина свободного пробега фо-
нонов определяется, главным образом, рас-
сеянием энергии на границах кристаллитов. 
Из этого следует, что до температур 120–
140 K длина свободного пробега фононов 
остается величиной постоянной и равной 
среднему размеру бездефектных областей в 
материале. В этом интервале теплопровод-
ность, как уже было сказано, возрастает 
пропорционально теплоемкости.  
При возрастании температуры и включе-

нии все более жестких мод фононных коле-
баний уменьшение длины свободного про-
бега фононов lf за счет фонон-фононного 
взаимодействия начинает преобладать над 
увеличением числа фононов, что приводит к 
появлению максимума на температурной 
зависимости теплопроводности.  
Для хорошо графитированных материалов 

этот максимум соответствует 300–400 K, для 
материалов с меньшим совершенством кри-
сталлической структуры максимум смеща-
ется в область более высоких температур. 
Для графитов с так называемой мелкокри-
сталлической или турбостратной структу-
рой, где размер бездефектных областей мал 
(La ≤ 20–30Å), длина свободного пробега lf 
также мала, определяется размерами кри-
сталлитов и не зависит от температуры. 
Температурная зависимость теплопроводно-
сти в данном случае не имеет максимума и 
лишь незначительно возрастает пропорцио-
нально изменению теплоемкости, оставаясь 
на весьма низком уровне по абсолютной 
величине. 

В общем случае длину свободного про-
бега фононов, согласно [12. С. 109], можно 
записать в виде 

1/ lf  = 1/ l1 + 1/ l2               (4) 
где l1 – средний пробег фононов, опреде-
ляемый фонон-фононным взаимодействием, 
и обратно пропорциональный температуре; 
l2 – средний пробег, не зависящий от темпе-
ратуры и обусловленный рассеянием на 
границах кристаллитов и дефектах кристал-
лического строения. 

Особенности кристаллической структу-

ры исследуемых графитов. Исследование 
структуры и электронного строения графи-
товых композитов – как традиционных, так 

и на основе изотопа 
13

C, проводилось ранее 
методами высокоразрешающей электронной 
микроскопии на просвет (HRTEM), рентге-
новской дифракции, рентгеновской флуо-
ресцентной спектроскопии, комбинацион-
ного рассеяния и т. д. [3; 13–16]. Было 
показано, в частности, что достаточно  
совершенная кристаллическая структура 
графитов типа МПГ радикально отличается 
от мелкокристаллической, турбостратной 
структуры графитов на основе изотопа уг-
лерода 13

С.  
В частности, в случае композита на осно-

ве изотопа 13
С использование фенолфор-

мальдегидной резольной смолы в качестве 
биндера и относительно невысокая темпера-
тура окончательной стадии графитизации  
(≤ 2 200 ºC) приводит к структуре, морфоло-
гически схожей со структурой стеклоугле-
рода [17]. Макромолекулярная, полиэдриче-
ская структура стеклоуглерода детально 
проанализирована в [12. С. 208]. 
Просвечивающая электронная микроско-

пия показала [3], что размер области коге-
рентного рассеяния (ОКР) в композитах на 
основе 13

С составляет величину порядка 
100 Ǻ, длина когерентности, по данным 
электрофизических измерений, также со-
ставляет около 150 Ǻ. Таким образом, сред-
ний размер микрокристаллитов может быть 
оценен величиной 100–150 Ǻ. Представля-
ется, что в данном случае так же точно, как 
и в случае стеклоуглерода, резкое снижение 
теплопроводности связано с тем, что длина 
свободного пробега фононов lf ограничена 
размером микрокристаллитов и не зависит 
от температуры (см. рис. 3). 

Фононный характер теплопроводности. 

Согласно [3], концентрация носителей заря-
да в углеродном композите на основе изото-
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па 13
С, по данным измерений эффекта Хол-

ла, не превышает 4·1019 cм–3, примерно та-
кова же или даже ниже концентрация носи-
телей заряда в мелкозернистом графите 
марки МПГ-6. Это почти на четыре порядка 
меньше чем в меди, например. В то же вре-
мя [9. С. 249] для стандартного металла со-
отношение Видемана – Франца  

λ /σ T = π2/3·(kB/e)2 =  
= 2,45·10–8 Вт/Ом·К2                (5) 

Эта универсальная постоянная называется 
числом Лоренца. Используя данные по про-
водимости [3; 14] и полученные нами дан-
ные по теплопроводности углеродных ком-
позитов (см. рис. 3) несложно убедиться, 
что число Лоренца в нашем случае не менее 
чем в сто раз превышает таковое для обыч-
ных металлов. Последнее обстоятельство 
позволяет говорить о том, что фононный 
вклад является доминирующим во всем 
диапазоне температур измерения в процес-
сах, связанных с теплопереносом как в тра-
диционных углеродных композитах, так и в 
композитах на основе изотопа 13

С.  
В настоящее время опубликован ряд ра-

бот [18; 19], где рассматривается влияние 
изотопного эффекта на теплопроводность 
графитов. Так, в работе [19] методами моле-
кулярной динамики было показано, что в 
графеновом слое теплопроводность, связан-
ная с фононами, может уменьшаться до 
80 % при случайном замещении атомов уг-
лерода 12

С на атомы изотопа 13
С. Наиболь-

шее уменьшение будет иметь место, если 
общая концентрация замещающих атомов 
изотопа 13

С составит примерно половину от 
общего количества атомов углерода в гра-
феновом слое. 
Данные по теплопроводности традици-

онных графитов, таких как SGL или МПГ-6, 
практически не отличаются от справочных 
данных производителя. В измеряемом диа-
пазоне температур нет оснований сомне-
ваться, что монотонное падение теплопро-
водности с температурой связано прежде 
всего с фонон-фононным взаимодействием, 
а также с рассеянием фононов на границе 
кристаллитов и в ограниченной области 
межкристаллитного пространства. 

 
Заключение 
 
Проведены измерения теплофизических 

характеристик как промышленных графи-
тов, так и впервые синтезированного графи-

та на основе изотопа углерода 13
С в диапа-

зоне температур от комнатной до 1 400 о
С. 

Эти данные сопоставлены с полученными 
ранее рентгеноструктурными данными и 
результатами высокоразрешающей элек-
тронной микроскопии. Показано, что во 
всех случаях процессы теплопереноса в 
графитах обусловлены фононами. Эти дан-
ные могут быть использованы в тепловых 
расчетах конструкции нейтронного конвер-
тора с использованием программы ANSYS.  
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THERMOPHYSICAL PROPERTIES MEASUREMENTS OF GRAPHITE COMPOSITES  

FOR THE NEUTRON TARGET CONVERTER 

 
Measurements thermalphysic characteristics are carried out for the industrial graphites traditionally used in nuclear 

engineering, such as MPG-6 or SGL from Carbon Group, and for the first synthesized graphite composite on the basis of 
an isotope of carbon 13С. Measurements were carried out in a range of temperatures from room up to 1 400 оС by a me-
thod of laser flash on installation LFA-427 of firm Netzsch (Germany). These results are compared to the received earlier 
data of the X-Ray analysis and high-resolution electron microscopy and can be used in thermal calculations of a design of 
a graphite target of the neutron converter with use of program ANSYS.  

Keywords: heat conductivity, a thermal capacity, graphite, an isotope of graphite 13С. 


