Februar 1974

Institut fiir Material- und Festk&rperforschung

Materialien fiir Energieversorgungseinheiten
implantierbarer biomedizinischer Systeme

~S. Nazaré

KFK 1933



Als Manuskript vervielfaltigt

Fir diesen Bericht behalten wir uns alle Rechte vor

GESELLSCHAFT FUR KERNFORSCHUNG M.B.H.
KARLSRUHE



KERNFORSCHUNGSZENTRUM KARLSRUHE

KFK 1933

Institut flir Material- und Festkdrperforschung

Materialien fiir Energleversorgungseinheiten implantierbarer bio-

medizinischer Systeme

von

S. Nazaré

Gesel lschaft fiur Kernforschung m.b.H., Kar |l sruhe






Zusammen fassung

Dieser Bericht befaBt sich mit dem Kenntnisstand von Materialien
fir implantierbare Energiequellen biomedizinischer Systeme. Be-
handelt wird die Herstellung von Pu 238 aus AmO2 bzw. NpOZ-AI-
Cermets. Es werden ferner Auswahlkriterien flr geelgnete Brenn-
und Hillwerkstoffe fUr Energiequellen dargestellt. Die fiir die
Sicherheit solcher Systeme erforderlichen Tests werden genannt.
Eine Aufstellung der Materlialdaten, die fiir die sichere Auslegung
derartiger Energlequellen notwendig sind, schlieRt sich an.

Materials for implantable heat sources for clrculatory

assist~devices

Abstract

The report reviews the state-of the-art in the materials used

in heat sources for clrculatory assist devices. The topics dealt
with include the preparation of Pu 238 by irradiation of NpO2

or AmOZ-AI-cerme+s, considerations for the choice of fuel com-
pounds and cladding materials for the heat sources,test para-
meters to determine the safety of such devices and presents a
list of materials data that would assist in the design of such

devices and enablie an assessment of their safety.



1. Einleitung

Seit einigen Jahren wird intensliv an der Entwicklung von Radionuklid-
batterien als langlebige Energleversorgungseinheiten fiir Kreislauf-
stltz- und Ersatzsysteme gearbeitet. Sehr welt fortgeschritten ist
bereits die Entwickiung von |sotopenbatterien flir Herzschrittmacher,

die zur Zeit in mehreren Humanimplantationen erprobt werden. Weit schwie-
riger ist die Entwicklung von gréReren Kreislaufersatzsystemen, die hohe
Anforderungen an vorhandene Technologien und Werkstoffe stellen., Ziel
dieses Berichtes ist es, den heutigen Stand der Kenntnis von Material-

daten und der Materialentwlicklung zusammenfassend darzustellen.

2. Brennstoffe fiir |sotopenbatterien

Die wesent!ichen Anforderungen, die ein idealer Brennstoff erfillen soll-
te, sind [1]:

1. Hohe Halbwertszeit und Lelstungsdichte
2, Hohe chemische und mechanische Stabilit&t
3. Gute Vertrdglichkelt mit dem Hiulimaterial

4, Herstellbarkeit in genligend groBen Mengen

bei niedrigen Kosten.

Keinesder in Frage kommenden l|sotope (Tab., 1) erflllt alle diese Forderun-
gen, so daB eine Auswah! primdr durch die Einsatzbedingungen und Sicher-

heltsaspekte geschehen muB.

In der biomedizinischen Anwendung hat sich ‘das 238 Pu weltgehend durchge-
setzt. Dieses |sotop Ist zwar ein reiner a-Strahler, kommt aber in der Pra-
xis mit anderen lsotopen hdheren Atomgewlchtes (239 Pu, 240 Pu, 241 Pu,

242 Pu), insbesondere mit 236 Pu verunreinigt vor, das in seiner Zerfalls-
kette Tochternuklide mi+ harter y-Strahlung aufweist. Eine typische Zu-

sammensetzung zeigt Tab. |1,
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Zur Herabsetzung der Strahlenbelastung des Trégers von Kreislaufstitz-
systemen ist es daher erforderlich, den anfénglichen 236-Pu-Gehalt in

238 Pu sowelt wie mdglich zu senken. Wie Abb. 1 zeigt, wird das ohnehin
erhebliche Strahlungsgrundniveau bereits durch geringe 236 Pu~-Verunrei-

nigungen im Laufe der Verwendungszeit erheblich angehoben [3].

3, Herstellung von 238 Pu

Die Erzeugung von 238 Pu geschieht vorerst Uberwiegend durch die Bestrah-
fung von 237 Np-Targets nach der Aufbaukette der Transurane [3], die in
Abb. 2 dargestellt ist., Als Targets werden NpOZ—AI—Cerme+s (13-23 Gew.%
NpO,) eingesetzt [4]. Die Ausgangspulver (PartikelgrdBe NpO,, 6-1o um,
Al: ca. 40 um) werden mechanisch gemischt und kaltgepreBt (PreBdruck
ca. 3,1 Mp/cmz, Dichte ca. 90 % TD). Als Umhillung wird zum Teil eben-
falls Aluminium eingesetzt., Zur Verbesserung des Wdrmeliberganges wird
eine metal lurgische Bindung zwischen Brennstoff und Hille durch Heif-
pressen (Pref3druck 1,55 - 3,1 Mp/cmz, Temperatur 550 - 620°C) erzielt.
Wegen der Gasfreisetzung (Spaltgas, Helium) sind in einlgen Targetkon-
zepten por8se Cermets (20 - 30 % Porosi+#t) vorgesehen.

Die Reinheit des 238 Pu h&ngt von den Bestrahlungsbedingungen ab und kann
auRerdem durch die Wah!| von anderen Matrixmaterialien [5) (z.B. Magnesium,
Zirkon, Kohlenstoff) beeinfiuRt werden. In Abb. 3 ist die Reinheit des

238 Pu, erzeugt in Al- bzw. Graphit-Matrix, vergleichend dargeste!lt. Ob-
woh| auf diese Weise der 236 Pu-Anteil erheblich gesenkt werden kann, tre-
ten wdhrend der Aufbereitung groBe Schwierigkeiten auf, In Erprobung be-
findet sich deswegen ein Targetkonzept, bel dem ein ringférmiges NpOZ—A|—
Cermet (38 mm @, 25,4 mm lang, 1,5 mm hoch) mit einem leicht abtrennba-
2-A|—Cerme+s (33
Gew.% NpOZ) werden durch Kaltpressen (mit 2 Gew.% Carbowax als Gleit- und
Bindemittel) und Sintern (630°C, 4 h) hergestel!lt [5].

ren Graphitkern eingesetzt wird. Die ringférmigen NpO

Reines 238 Pu kann man auch durch Bestrahlung von 241 Am, nach der Aufbau-
kette [3] in Abb. 4 erzeugen. Nach einer Abkihlung der bestrahlten Proben

Uber etwa 2 Jahre weist das Produkt folgende Zusammensetzung auf:



| sotop Anteil (Gew.%)

238 Pu 75 - 8o
239 Pu

240 Pu 2
241 Pu o- 5
242 Pu 16

Durch die Verunreinigung mit 242 Pu wird eine Dosisleistung erzeugt,

die etwa o,1 ppm 236 Pu entspricht. Isotopenreines 238 Pu kann durch
sofortige Abtrennung von 242 Cm nach der Bestrahlung und anschliefende
2—AI-PeIIe+s
eingesetzt (24 mm @), die durch Kaltpressen und anschlieBendes HelBpres-

Lagerung erzielt werden. Als Targets werden zy!indrische AmO

sen mit Aluminium umhiil |t werden.

4, Anwendung von 238 Pu in Herzschrittmacher

Ein gest8rter Herzrhythmus kann in vielen F&llen durch elektrische Im

pulse stimuliert werden [6,7]. Die Charakteristika dieser Impulse sind:

Dauer 1-2ms
Spannung 4 -6V
Stromamp | itude 5-15 mA
Impulsfrequenz bis 120 imp/min
Dauerleistung > 160 uW el.

Es gibt mehrere Arten von Herzschrittmachern; die wichtigsten sind:
asynchrone Einheit mit vorgegebener Impulszah! und synchrone Elinheiten,
die die Herzt&tigkeit iliberwachen und st&ndig oder nach Bedarf stimulie-
ren [8]. Das Arbeitsprinzip eines solchen Systems zeigt Abb. 5.

Fir die Energieumwandlung kommen mehrere Methoden, wie z.B. thermioni-
sche, photovoltaische und thermoelektrische in Frage. Dabel Ist die
thermoelektrische Umwandlung bereits soweit entwickelt, daB sie in
Herzschrittmachern verwendet wird. Fir die Umwandlung werden sowohl

diinne Thermoelementdrihte [9,10] als auch Halbleiterlegierungen [11,12]
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(Bi-Te) eingesetzt. Gegebenenfalls wird ein Gleichspannungswandler

zur Erzeugung der Endspannung (6 V) nachgeschaltet,
Die Sicherheit solcher Systeme h&ngt Uberwiegend von der Stabilit&t

des Brennstoffes in der HiUlle ab, Daher wird der Auswah!| einer ge-

eigneten Brennstoffkombination groBe Aufmerksamkeit gewidmet.

5. Brennstofform

Das libergeordnete Kriterium fiir die Auswah! geeigneter Brennstoff-
kombination ist die Sicherheit sowoh!| fiir den Tréger des Systems als
auch fir dessen Umgebung. Daraus ergeben sich folgende Anforderungen

an die Brennstoffverbindung:

1. Sehr geringe Strahlungsemission

2. Maximale Sicherheit der Kapse! mit
Umhill lung gegentiber Austritt von
Brennstoff und dessen Verbreitung

in die Umgebung.

Aus diesen Griinden muB die Brennstoffkombination eine hohe mechani-
sche, thermische und Korrosions-Stabilitst aufweisen., In Tab, 11l sind
einige mdgliche Brennstoffkombinationen [2] zusammengestellt. Die ke-
ramischen Verbindungen des 238 Pu werden wegen ihres hohen Schmelz-
punktes bevorzugt, wenn auch stabilisierte Legierungen [7] (z.B. mit
1o Gew.% Sc) in den franz8sischen Herzschrittmachern angewendet wer-
den. Das PuO2 wird als gesintertes Pellet eingesetzt. In Anlehnung

an die bekannten Herstel lungsverfahren flr 239 Pqu-Pellefs diirften
sich folgende Herstellungsbedingungen [13] als gilnstig erweisen:

PreRdruck: 6 - 7 Mp/cm2
Sintertemperatur: 1400 - 1600°C
Sinterdauer: bis 4 h

Sinteratmosphire: Argon/Wasserstoff,
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Die Geometrie der umhiillten Kapsel wird so gew#hlt, daB eine optimale
Anpassung an das Wandlersystem mi+ hoher mechanischer Stabi|it&t und
geringen Warmeveriusten gewshrlelstet wird. Es werden sowoh! zylindri-
sche als auch kugelige Formen eingesetzt, Als erste Umhlillung wird

elne Tantal- bzw. Ta-lo Gew.-% W-Legierung verwendet. Dlese Leglerung

Ist bis zu hohen Temperaturen (1500°C)mit+ 238 PuO2 gut vertréglich. Als
zwelte Umhiil lung wird Pt bzw. Pt-20 Gew.-% Ir-Leglerung verwendet, dle
elne gute Hochtemperaturfestigkeit und Korrosionsstabi!it&t aufweist [14],

Dle Kapsel wird so dimensioniert, daB auch unter extremen Bedingungen
und langzeitigem Innerem He-Druckaufbau, im Schadensfall keine Frel-
setzung von Brennstoff vorkommt. Die Qualit&tspriifung geschieht durch
umfangreiche Tests, die in Tab. |V zusammengestell+ sind [15],

6. Krelslaufersatz-Systeme

Im Gegensatz zu deﬁ Herzschritimachern sind solche Systeme weitaus
komp | exer und befinden sich noch In der Entwicklungsphase. Neben
den technologischen und biomedizinischen Problemen, missen den Sicher-
heitsaspekten wegen der h8heren Pu-238-Mengen (30~ 60 g) grofle Beach-

tung gewidmet werden.

Abb. 6a zeigt schematisch die verschiedenen Komponenten des Systems,

Abb. 6b die Brennstoffkapselkonstruktion. Der 238 Pqu-Brenns+off wird
in Form zweler gesinterter Pellets eingesetzt. Um die Vertr&glichkelt
mit+ den Kapselmaterialien zu verbessern, wird eln lelcht unterstdchio-

metrischer Brennstoff bevorzugt[16].

Der Brennstoff wird mehrmals umhliiit, um zu gewshrieisten, daR €S sowoh |
wihrend des Betrlebes als auch bel vorstellbaren Unf&llen zu keiner
'Frelse+zung von Aktivit&ten kommt. Daher muB die Kapselkonstruktion

so ausgelegt seln, daB sle elastischen, plastischen und Krlechdefor-
mationen standh&!t. Solche Belastungen entstehen durch den Hel lumdruck
wihrend des Betrlebes und k&8nnen verstirkt werden, wenn der Tréger des

Systems elner hohen Temperatur beim Unfall ausgesetzt ist.
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Die erste Umhiillung besteht aus reinem Tantal und stellt eine
Diffusionsbarriere zwischen dem 238 F’uO2 und der zweiten Umhiillung
dar, Diese besteht aus der Hochtemperatur-Tantalbasisleqierung
T-111 (Ta-8 § W-2 % Hf), die den eigent!ichen mechanlschen Be-
lastungen standhalten soll. SchlleBlich wird eine dritte Umhiil tung
aus der edlen Pt-20 4 Rh-Legierung verwendet, die Oxydatlons- und
Korrosionsschutz gewshrt. Samtliche Umhill lungen werden durch Elek-
tronenstrahlschwelBen verschlossen und Jewells durch Hellumleck-
und Ultraschalltests auf Dichtigkelt tUberprift,

Die gesamte Kapse! wird einer Relhe von Tests unterworfen, die

ihre Betriebssicherhelt tberprifen sollen. Es sind dies [16]

Freier Fall: 9,1 m auf hartem Gegenstand
Thermische Belastung: 8oo°C, 30 min
Wasserkorrosion: ~ 90 cm Wasser, 8 h
Feuerunfall:

Brand: : 1316°C, 1 h

Betriebsunfall: 927°C, 24 h, -57OC, 24 h
Thermoschock: =57 bis 927°C 1n 15 min

Mechanische Belastung:

Aufschlag: 5,5 kg von 3 m H3he auf die Kapsel

Durch i8cherung: 13,4 m/s auf 3 mm pin

Scherunqg: 4550 kg, 1 h

Quetschung: 9090 kg, 1 h

AuBendruck: 204 atm, 15 min

Systemunfall: {Bo atm, 1266°C mit Aufheizung u. Abkiihlung
Korrosion: Lif/Naf Lif/LICI 1266°C, 2 h

Flir dle sichere Auslequng der Brennstoffkapsel und zur Analyse Thres
Verhaltens unter extremen Bedingungen Ist die Kenntnis der Eigen-
schaften der Werkstoffe von groRer Bedeutung. Sie sind nachstehend,
sowelt bekannt, zusammengefaRBt. Die Zusammenstel lung soll zuglelch
dieJenigen Licken aufwelisen, wo elgene experimentel le Untersuchungen

erforder!ich wiren.



Eigenschaften von PuO7 [17]:

Gittertyp:
Gitterparameter (RT):
Dichte:

Schmelzpunkt:
Oberfl&chenspannung:
Viskositi+t:

Thermodynamlsche Daten:

Kt Z

5,3960 + 0,0003 R
11,46 g/cm3

2390 + 20°C

525 dyn/cm (+ 15 %)

32 centipolse (+ 25 %)

\} am Schmelzpunkt

T C y ST-SO i HT--HO —(GT_HO)fT
In K in cal'mol in cal*mol in cal/mol fn cal+mol
. K1 . K1 . k-1

25 0.80 0.43 7 0.15

50 2.62 1.50 48 0.54

75 4,58 2.94 138 1.09
100 6.35 4,50 276 1.75
125 7.89 6.09 454 2.46
150 9,28 7.65 669 3.19
175 10.61 9,18 918 3.94
200 11.92 10.69 1199 4,69
225 13.20 12.16 1513 5.44
250 14,42 13.62 1858 6.18
275 15,56 15.05 2233 6.92
298,16 16.50 16.34 2605 7.61
300 16.57 16.44 2635 7.66
350 18,15 19,12 3506 9.11
400 19.19 21.62 4441 10,52
450 19.85 23.92 5418 11.88
500 20.30 26.04 6423 13,19
600 20.93 29.80 8486 15.66
700 21.33 33,06 10601 17.91
800 21,57 35,92 12747 19.99
900 21,76 38,47 14914 21.9%0
1000 21.90 40.76 17097 23.68
1100 22,00 42,87 19293 25,33
1200 22.08 44,79 21497 26.87




22.17
22,22
22,27
22.32
22,36
22.39

46,56
48,20
49,74
51.17
52.53
53.81

23710
25929
28153
30383
32617
34855

28,32
29.68
30.97
32,19
33,34
34,44

extrapoliert

Wirmeleltfshigkelt [18]

Tempgra+ur Warmeleitfahi gkeit
(7C) (Wem_ ' .%cT
o4 0.0700
113 0.081o
147 0.0732
170 0.0650
243 0.0560
249 0.0653
287 0.0564
316 0.0582
358 0.0530
392 0.0550
441 0.0524
531 o0.0470
579 0.0495
606 0.0445
670 0.0405
7130 0.0394
786 0.0370
868 0.0340
91?2 0.0323
984 0,0312
1046 0.0288
1130 0.0274
1165 0.0268
1225 0.0256
1258 0.0242
1318 0.0232
1375 0.0214
1414 0.0213
i516 0.0196
1615 0.0186
1633 o.0171
1645 0.0166
1655 o.0171

-5,28x10™ 11
140C <T<1137°C

T2+7,10x10" 1

Thermischer Ausdehnunqgskoefflzient «
413 - 2,44x10°177% [a]

5, 7x10_6+1,35¥1o_8T



Lés!ichkeltsrate [18]

Seewasser destilllertes Wasser

ug Pu a1 w2 ug Pu 4™ 2

4 4

2,9 - 3,1x1o0 2,7 - 2,9%10
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Tantal: [19]

Gittertyp: kubtsch raumzentriert
Gltterparameter (RT): 3,206 R

Dichte: 16,66 g/cm3
Schmelzpunkt: 2996°C

Thermischer Ausdehnungskoeffizient:

T (%) a (grd.” )

o - oo 6,5 X 1070

o - 500 6,6 X 1070

20 -1500 8,0 x 10°°

Warmeleltfshigkelt:
T (%) Wairmelel+fihigkelt
W cm"1g1,r'd_1

568 0.6808
828 0.7185
1106 0.7521
1416 0.7898
1547 0.7877
1830 0.8296
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Mechanische Eigenschaften bel Raumtemperatur

(Bleche, rekristallisiert)

UB °s E-Modul Polssons- lof
2
(Kp/mmz) (Kp/mmz) (Kp/mm*) zah| (%)
28-35 21-28 18980 o-35 30-40

Warmfestigkelt

(Werte schwanken je nach der Verarbeltung und den

Verunreinligunagen)

g o
°c kp/mr?\2 kp?&iz
1000 15 8,5
1200 10,3 5,3
1650 2,8-7,5 2,7-5,3
2000 2,6-3,6 1,1-1,8
2200 2,1-2,8 1,0-1,3
2500 1,2-1,8 0,5~0,9
2800 o,7-0,9 0,3-0,5

Zeltstandfestigkelt “is/mo) b2V %5/ 1000 [20]

Bezelchnung

2
98/ 100 (kp/mm™)

Temperatur (°c)
1ooo 1100 1200 1300 1400
Ta 5 3,5 2,5 1,5 1,0
98/ 1000
T-111 20 12




Elgenschaften von
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Pt - 20 % Rh- bzw. |r-Leglerungen

[(22]
Pt+-20 % Rh Pt-20 % Ir
Schme I zpunkt (°C) 1850 ~ 1815
3
Dichte (g/cm 18,7 21,8
Thermischer Ausdehnungs-
koeffizlient (00—1)
o~ 100°%C 9,3 x 10 6 8,3 x 1076
o - 1000°C 9,9 x 10-6 9,05 x 10—6
2
Zugfestigkelt (kp/mm~)
(Raumtemperatur) 43 65
Zoltstandfestigkelt (kp/mm?) 1 h{toh|tooh| 1h|loh |1ooh
(Temperatur)
900°C 13 18,2 |4,9 - ls,5 3,9
1400°C 1,8 10,95 | - - - -
1460°C - |- - - {1,26 {o0,3
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Auch bel eliner mehrfachen Umhiil lung des Brennstoffes und einer sicheren
Ausleaqung der Brennstoffkapse! sind Situationen denkbar, die elne Frei-
setzung des Brennstoffs hervorrufen kdnnen, Ob dieser Fall eintritt,
hdngt in erster Linle von den mechanischen Eigenschaften und den Hiil |-
materialien ab. Bei einer schlagartigen Beanspruchung der Brennstoff-

kapsel kann es zu elner Zertrimmerung des sprééden 238 PuO_, kommen mit

2
einer anschlieRenden Verbreltung der feinsten Teilchen In die Umgebung.

Es |legen bisher weniae Daten Uber Art und Umfang der Zerkleinerung in
Abh&ngigkelt von der Kapselgeometrie, den Aufprallbedingungen und der
238 PuOZ—Dich*e vor. Es wurden lediglich einige Untersuchungen an sphi-
rischen 238 PuOZ-Tellchen (84 -~ 95 % TD) In zylindrischen V2A-Umhiil~-
lungen (Schmierdichte 57 4 TD) durchgeflihrt.

Die Kapseln |1eB man mit verschiedenen Geschwindigkeiten auf elnen Gra-
nitblock (mit Threr L& ngachse senkrecht zur Blockfl4che) aufpralien,

Folgende Partikelgréfenverteilung lag vor dem Aufprall vor:

Partikelgr&Re Antell
(um) Gew-%

> 105 79,6

53 - 105 20,3

37 - 44 o, 1

~In Abb. 7 ist der Antell der zertriimmerten Tellchen (< 44 um) in Ab-
h&ngligkeit von der Aufprallgeschwindigkeit dargestel I+, Erwartungsqe-
m&B nimmt dieser Antel! zun#chst mit wachsender Geschwindigkelt zu, er-
relcht jedoch einen S&t+iqunaswert. Dieser dirfte durch die Pufferwir-
kuna der zertrimmerten Tellchen bei glelchzeltiger Verdichtung hervor-
gerufen seln. Die PartikelgrdBenverteilung bei zwei stark unterschied-
lichen Aufprallgeschwindigkeiten zeiqt Abb. 8 . Eine Erhshung des
Antells feiner Tellchen mit erh8hter Aufprallqeschwindigkeit ist deut-
Ifch zu erkennen. SchlieBlich zelgt Tab. V eine Analyse der Anzah! der

untrafeinen Tellchen (< 1o um), die beim Aufprall entstehen.
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7. SchluBfolgerungen

Die vorstehenden Ausfihrungen lassen folgende Schllsse hinsichtlich

der Materialprobleme zu:

~ sowoh! fiir Herzschrittmacher als auch fiir Kreislaufersatzsysteme
ist die Werkstoffproblematik im wesentlichen vergleichbar. Ledig-
lich die hShere Pu-Konzentration im Falle der Kreislaufersatz-
systeme macht eine kritischere Behandlung ihrer Materialfragen:

erforder!ich.

- fiur diese Behandlung von Materiaiprobiemen muf3 der Sicherheits-
aspekt im Vordergrund stehen und erst in zweiter Linie kann der
Forderung nach hoher thermischer und elektrischer Effektivitéat
Rechnung geTragen werden;‘aus dieser Feststellung erglibt sich
Prioritat fir die Behandlung von‘VerTrégiichkei?sfragen, Hel I um-
gasspelicherung und ~ fiir den Katastrophenfall - die Verhinderung

einer Pu-Verseuchung.

- von allen in Frage kommenden Brennstofformen (gesintertes PuOZ,
plasmaerschmolzene Mikrokugeln aus PuOZ, Cermets) sind aufgrund
der vorliegenden Randbedingungen Cermets mit metallischer Matrix

am ehesten geeignet, das Sicherheitsrisiko zu vermindern:

1. Durch Wahl einer geeigneten Matrix kann die chemische und
thermische Vertriglichkeit zwischen Brennstoff und HUlIma-

terial verbessert werden.

2. Die gegeniiber dem PuO2 erhdhte Warmeleitf&higkeit flihrt zu
geringeren Betriebstemperaturen und verbessert damit die me-

chanische Stabilit&t der Systeme.

3. ‘Bei einer unfalibedingten mechanischen Belastung (z.B. Auf-
prall) wird durch die erhdhte Plastizitét die Bruchgefahr herab-
gesetzt,

4, Tritt elne Zertrimmerung der Brennstoffe dennoch ein, kann da-
mit gerechnet werden, daB einzelne Pqu-Tellchen ihre metalllsche
Hille behalten, insbesondere dann, wenn diese durch Abschelidung

aus der Dampfphase aufgebracht wurde.
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Tab., |: Msgliche Isotope flir Energiequellen [1]
| sotop Halbwertzeit Zerfalls- LeéTT::gs-
(a) art w;-1e
238 Pu 89 o 066
244 Cm 18 a 2.4
242 Cm o0+-44 o 120
21o Po 0-38 a 140
228 Th 1.9 o 170
90 Sr 28 ] 095
137 Cs 30 8 o° 42
144 Ce 0+78 B-(a) 25
60 Co 5.3 Bla) 17.4
227 Ac 2:2 B=-,a 14.5
232 U 74 a 4:4
Tab., |l: 238 Pu-lsotopenzusammensetzung [2] aus Np 237
Antel !l (Gew.-%)
Pu-1sotop herkdmm| Iches biomedizinisches

236 1-3 x 10-4 < 3 x 10_5

238 80.0 90.4

239 16.3 9.0

240 3.0 0.8

241 0.6 0.03

242 o.1 < o.01
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Zusammensetzung Schmel zpunkt Leistungsdichte
(°c) Watt/cm™
Pu 640 7.2
Pu=-3Ga 670 ‘ 7.1
Pu-10Sc 750 6.6
Pu4Zr 8oo 5.9
(Pch2+Fe) 1165 3.9
PuP'I'2 1475 3.2
pucl? 1650 5.4
PuN'? 2200 5.6
Puo,, '® 2400 4.2
Tab. |11l [2] MBgliche Brennstoffkombinationen flir Kreis-

laufstutz- und Ersatzsysteme



Test Bedingungen Temperatur Innendruck
(°c) kp/cm2
Schlag 50 m/s auf Granit, Beton oder Stahl
(Kapselorientierung fiir maximale T + 50 30
Besch&diqung)
Quetschung looo kp Kraft zwischen zwei Stahi-
backen (2 cm dick) T x50 30
. o)
Thermischer 30 min bel 8oo C und Wasserab 800 856
schreckung {(entspricht Brand)
30 min bel 1300°C (entspricht
Eilndscherung) 1300 130
Korrosion 1 Jahr in Seewasser mit und ohne
Sauerstoff (lineare Korrosion <1um)
Anzah!| der Griibchen T2 50
<5 cm—z; Tiefe 5 um
Dichtigkeit| vor und nach jedem Test

-8 3 -1
1o cm” s

Tab. IV

B

Vorlgufige Testbedingungen fiir Kreislaufstutzsysteme

_61_



o= 20 -

PartikelgréBenbereich[um] ‘ H‘éufigkei*l‘b.(%)
o.t - o0.144 o o
0.145 - 0.206 0 o
0.207 - 0.295 1.34 2.96
0,296 - 0,422 18,81 26,62
0.423 - o0.608 38.50 29,09
0.609 - 0.872 22,22 17.75
0.873 - 1.25 13.19 17.91
1.26 - 1.79 5.11 4,82
1.80 - 2,57 0.553 0.78
2,58 - 3,70 0.195 0.07
3.1 - 3.92 0.061 o]
5.33 - 7.61 0.0l o
7.62 - 1o0.9 0.006 o

Tab. V. Tellchenhsufigkeit von PuO2 bei 2 verschiedenen
Zertriimmerungsgeschwindligkeiten (a-31 m/s;
b-32,2 m/s)
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