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Zusammenfassung

Durch Partitionierung und Transmutation (P&T) kann eine Erweiterung
des nuklearen Brennstoffkreislaufes stattfinden, da neben Plutonium weite-
re Minore Actinoide wiederaufbereitet werden. Eine solche Veränderung
kann Einfluss auf die (Nicht-)Proliferation von Kernwaffen haben. Um
dieses Proliferationsrisiko abzuschätzen, werden Kritische Massen von
Transuranen aus Leichtwasserreaktor-Brennelementen berechnet. Diese
Kritischen Massen von Kugeln aus reinem Spaltmaterial geben Aufschluss
über die benötigte Materialmenge zur Konstruktion einer simplen Kern-
waffe.

Die Kritischen Massen der Transurane Plutonium, Neptunium, Americi-
um, Curium und eines Gemisches aus Americium und Curium wurden mit
Hilfe des Monte-Carlo-Codes KENO berechnet. KENO ist Teil der SCALE
Programmumgebung, welche am Oak Ridge National Laboratory entwi-
ckelt wurde. Die Transurane wurden mit Isotopenvektoren simuliert, wie
sie nach verschiedenen Abbränden und konsekutiven Lagerungszeiten
in Leichtwasserreaktor-Brennelementen auftreten. Transurane mit diesen
Isotopenvektoren wären bei industrieller Nutzung von P&T zugänglich.

Eine Bewertung des Proliferationsrisikos wird unter Berücksichtigung
der Spontanspaltungsrate und der damit einhergehenden Prädetonati-
onswahrscheinlichkeit der einzelnen Transurane vorgenommen. Die be-
rechneten Kritischen Massen zeigen, dass bei Plutonium ein sehr hohes
Proliferationsrisiko vorliegt. Bei Neptunium und bei einige Jahre gelager-
tem Americium ist das Risiko ebenfalls hoch. Kurz nach Entladung ist das
Risiko bei Americium geringer. Curium und ein Gemisch aus Americium
und Curium sind nicht proliferationsrelevant.

Bei Anwendung von P&T im industriellen Maßstab werden für Neptu-
nium und Americium die gleichen IAEO „Safeguards“ Maßnahmen wie
bei Plutonium notwendig.
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Abstract

By partitioning and transmutation (P&T) the nuclear fuel cycle is enhanced.
Such a change leads to implications on (non-)proliferation of nuclear wea-
pons. Critical masses of transuranic elements from light water reactor fuel
elements are calculated to estimate the risk of proliferation. This critical
mass of a bare sphere gives an estimate of the minimal amount of fissile
material necessary to produce a simple nuclear bomb.

The Monte-Carlo code KENO was used to determine critical masses
of the transuranic elements plutonium, neptunium, americium, curium,
and a mixture of americium and curium. KENO is part of the SCALE code
package developed by the Oak Ridge National Laboratory. The elements
were simulated with isotopic vectors determined with different burnups
and subsequent storage time. With an industrial implementation of P&T
such transuranic elements would become available.

The risk of proliferation is evaluated under consideration of the spon-
taneous fission rate and the probability of predetonation. The calculated
critical mass of plutonium indicates a very high relevance for proliferation.
Neptunium as well as americium for several years stored present a high
risk, too. Shortly after discharge there is a lower risk for americium. Curi-
um and a mixture of americium and curium are not relevant under these
considerations.

If the application of P&T reaches an industrial scale the IAEA needs to
apply the same safeguards monitoring of neptunium and americium as for
plutonium.
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Kapitel 1

Einleitung

Otto Hahn und Fritz Straßmann beobachteten Ende 1938 erstmals eine
durch Neutronen induzierte Spaltung von Uranatomen (Hahn und Straß-
mann, 1939). Die daraus resultierende Möglichkeit einer Energiegewinnung
durch eine nukleare Kettenreaktion wurde schnell erkannt, da bei der Kern-
spaltung im Mittel mehr als zwei Neutronen entstehen und gleichzeitig ca.
200 MeV Energie freigesetzt werden. Die militärische Anwendung dieser
Entdeckung wurde bereits am 16. Juli 1945 mit dem Trinity-Test demons-
triert.

Seitdem wurden weltweit zehntausende Kernwaffen hergestellt und
hunderte Kernkraftwerke gebaut. In den Kernreaktoren wird Uran in Brenn-
elementen gespalten, um Energie zu erzeugen. Die anfallenden Spaltpro-
dukte sind meist radioaktiv, weshalb die abgebrannten Brennelemente
sicher gelagert werden müssen. Beispielsweise fielen 2009 in Deutschland
450 Tonnen radioaktiven Abfalls an (Die Welt, 2009). Außerdem prognosti-
ziert das Bundesamt für Umwelt, Naturschutz, Bau und Reaktorsicherheit,
dass nach Abschaltung aller deutschen Kernkraftwerke im Jahr 2022 et-
wa 10.500 Tonnen bestrahlte Brennelemente endgelagert werden müssen
(Bundesministerium für Umwelt, Naturschutz, Bau und Reaktorsicher-
heit, 2015). Die Bestände eines Teils dieses radioaktiven Abfalls werden
gemäß des Nuklearen Nichtverbreitungsvertrages durch die Internationale
Atomenergie-Organisation (IAEO) überwacht (NPT, 1977). Dies betrifft mo-
mentan hoch angereichertes Uran und Plutonium. Beides kann für den Bau
von Kernwaffen verwendet werden, weshalb ein hohes Proliferationsrisiko
vorliegt.

Im Jahr 1998 gab das amerikanische Energieministerium bekannt, dass
sich nach ihren Erkenntnissen ebenfalls das Neptuniumisotop Np-237 und
einige Americiumisotope für den Bau von Kernwaffen eignen (Hafner und
Winkelmann, 2002). Ob Kernwaffen aus diesen Materialien gebaut und
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8 KAPITEL 1. EINLEITUNG

getestet wurden, ist bisher nicht öffentlich bekannt gegeben worden. Im
darauffolgenden Jahr, im September 1999, beschäftigte sich das Board of
Governors der IAEO mit dem Proliferationsrisiko von Neptunium und Ame-
ricium. Dabei war die abschließende Einschätzung der Mitgliedsstaaten,
dass das Proliferationsrisiko von Neptunium und Americium wesentlich
geringer ist als jenes von Uran oder Plutonium. Dennoch wurde entschie-
den, dass die Neptunium- und Americiumbestände der Mitgliedsstaaten
von der IAEO überwacht werden sollen, sofern diese freiwillig ihre Koope-
ration anbietet (IAEO, 2004).

In dieser Arbeit soll das Proliferationsrisiko wichtiger Transurane ein-
geschätzt werden. Um zu prüfen, ob eine Kernwaffe aus diesen Elementen
herzustellen wäre, wird deren Kritische Masse berechnet. Diese bezeichnet
bei einer spezifischen Geometrie die Menge eines Elements, bei der gera-
de die durch Spaltung erzeugten Neutronen eine sich selbst erhaltende
Kettenreaktion ermöglichen. Sie kann mit Hilfe von Neutronentransport-
modellen bestimmt werden und gibt Aufschluss über die Größenordnung
der benötigten Materialmenge zur Konstruktion einer simplen Kernwaffe.

Diese Überlegungen sind von aktuellem Interesse, weil an einer indus-
triellen Einführung von Partitionierung und Transmutation (P&T) geforscht
wird, was das Proliferationsrisiko potentiell erhöht, da der Brennstoff-
kreislauf im Zuge dessen erweitert wird. Während schon heute in Wieder-
aufbereitungsanlagen Plutonium aus den abgebrannten Brennelementen
abgetrennt wird, um erneut in Kernreaktoren oder Kernwaffen verwendet
zu werden, sollen bei P&T zusätzlich Minore Actinoide chemisch abgetrennt
werden. Dieser Vorgang wird als Partitionierung bezeichnet. Zu den Mi-
noren Actinoiden zählen insbesondere die Transurane Neptunium (Np),
Americium (Am) und Curium (Cm). Diese abgetrennten Minoren Acti-
noide sollen genau wie Plutonium in Brennelementen eingesetzt werden,
um sie in einem Kernreaktor zu verbrennen. Dabei werden die Minoren
Actinoide in nicht weiter spaltbare Spaltprodukte umgewandelt. Dieser
Prozess wird Transmutation genannt.

Durch einen iterativen Abtrennungs- und Verbrennungsvorgang erhof-
fen sich die Befürworter von P&T eine effizientere Nutzung des Brennstof-
fes und insbesondere eine Reduzierung der Menge des radioaktiven Abfalls
und dessen Lagerungsdauer um mehrere Größenordnungen (Mueller und
Abderrahim, 2010). Einige Studien stellen diesen Vorteil im Hinblick auf
die Endlagerungsproblematik wiederum in Frage (Schmidt et al., 2013).

In dieser Arbeit wird der effektive Nutzen von P&T weitgehend ausge-
klammert. Der Schwerpunkt liegt auf der Betrachtung des Proliferationsri-
sikos von Kernwaffen durch einen durch P&T veränderten Brennstoffkreis-
lauf. Dieser muss erweitert werden, da neue Wiederaufbereitungsanlagen
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notwendig sind, in denen die Partitionierung der Minoren Actinoide vorge-
nommen werden kann. Außerdem werden schnelle Kernreaktoren benötigt,
um die Minoren Actinoide zu verbrennen. Ein um Abtrennungsanlagen
und schnelle Reaktoren erweiterter Brennstoffkreislauf ist in Abbildung 1.1
dargestellt.

Abbildung 1.1: Darstellung eines bei Partitionierung und Transmutation um
Abtrennungsanlagen und schnelle Reaktoren erweiterten Brennstoffkreislau-
fes. FR bezeichnet schnelle Brüter (Fast Reactor) und ADS bezeichnet be-
schleunigergetriebene Systeme (Accelerator Driven Systems) (Mueller und
Abderrahim, 2010).

Schnelle Reaktoren sind notwendig, da es eines schnellen Neutronen-
spektrums bedarf, um bei der Spaltung der Actinoide Neptunium, Ameri-
cium und Curium einen Neutronenüberschuss zur Erhaltung einer Ketten-
reaktion zu bekommen. Herkömmliche thermische Reaktoren wie Leicht-
wasserreaktoren reichen nicht aus. Dieser Umstand ist in Abbildung 1.2 am
Beispiel des Americiumisotops Am-241 verdeutlicht. Unterhalb einer Ener-
gie von etwa 1 MeV liegt der mikroskopische Einfangwirkungsquerschnitt
wesentlich über dem Spaltungswirkungsquerschnitt. Dieser überwiegt erst
bei schnellen Neutronen, wodurch eine induzierte Kernspaltung in diesem
Bereich deutlich wahrscheinlicher wird (Mueller und Abderrahim, 2010).

Während separierte Minoren Actinoide momentan nur in sehr geringen
Mengen vorhanden sind, werden sie durch die industrielle Partitionierung



10 KAPITEL 1. EINLEITUNG

Abbildung 1.2: Mikroskopischer Spaltungs- und Einfangwirkungsquerschnitt
von Am-241 bei einer Temperatur von 293 K. Die Daten sind der ENDF/B-VII
Datenbank entnommen.

in größerer Menge als einzelne Elemente vorliegen. Diese Elemente werden
in den Brennelementen mit einem gewissen Isotopenvektor erbrütet. Daher
soll die Frage behandelt werden, ob sich bereits aus Reaktor-Transuranen
eine simple Kernwaffe konstruieren lässt. Bei Reaktor-Transuranen findet
eine weitere Bearbeitung des Elements, beispielsweise in Form einer Anrei-
cherung eines bestimmten Isotops, nicht statt. Sofern keine Anreicherung
nötig ist, hätte ein Staat, welcher P&T einsetzt, zum Bau einer Kernwaffe
leichten Zugriff auf ein Transuran mit diesem Isotopenvektor. Das stellt ein
Proliferationsrisiko dar.

Ähnliche Ansätze zur Abschätzung des Proliferationsrisikos wurden
in den folgenden Arbeiten verfolgt: Magill und Perrani (1999) haben auf
Basis von Kritischen Massen von Plutonium und Uran die Proliferationsas-
pekte von beschleunigergetriebenen Reaktoren behandelt. Dabei wurden
die Kritischen Massen mit Hilfe von KENO-V.a aus SCALE 4.3 bestimmt.
Hafner und Winkelmann (2002) besprechen die Gefahr des Missbrauches
von Atommüll für den Bau von Kernwaffen und führen Literaturwerte
für Kritische Massen einiger Neptunium- und Americiumisotope an. In
einem technischen Bericht der IAEO (2004) werden neben dem Prolifera-
tionsrisiko die Implikationen von P&T auf die Behandlung des radioak-
tiven Abfalls erläutert. Allerdings werden keine konkreten Angaben zu
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Kritischen Massen gemacht. Albright und Kramer (2005) behandeln die
Separation von Neptunium und Americium und beziehen sich auf Lite-
raturwerte für einige Isotope. Kang und von Hippel (2005) beschäftigen
sich ebenfalls mit dem Proliferationsrisiko einer Wiederaufbereitung von
Transuranen und haben Literaturwerte für Kritische Massen von einzelnen
Plutonium-, Neptunium-, Americium- und Curiumisotopen mit eigenen
MCNP-Berechnungen überprüft.

In diesen Arbeiten wurden zwar Kritische Massen von Transuranen
berechnet, allerdings nur von einzelnen Isotopen. Transurane mit einem
Isotopenvektor, wie er in Brennelementen vorzufinden ist, wurden nicht
behandelt. Für diese Elemente lassen sich keine Kritischen Massen in der
vorliegenden Literatur finden. Daher wurden diese im Verlauf dieser Ba-
chelorarbeit berechnet.

In Kapitel 2 dieser Arbeit werden die kern- und neutronenphysikali-
schen Grundlagen eingeführt. Es wird unter anderem die Neutronentrans-
portgleichung in Kapitel 2.3 erläutert. Zur Lösung dieser Gleichung ist in
Kapitel 2.5 der Monte-Carlo-Code KENO als Teil der SCALE Programmum-
gebung beschrieben.

Mit diesem Code wurden die Kritischen Massen der Transurane Pluto-
nium, Neptunium, Americium und Curium berechnet, um das Proliferati-
onsrisiko dieser Elemente in freiliegender Form abzuschätzen zu können.
Die berechneten Ergebnisse werden in Kapitel 3 präsentiert. Ein Vergleich
von Ergebnissen mit Literaturwerten und der Theorie findet sich in Kapitel
3.1, bevor in Kapitel 3.2 die Ergebnisse der Kritischen Massen von Trans-
uranen aus Leichtwasserreaktor-Brennelementen vorgestellt werden. Zum
Abschluss wird in Kapitel 3.4 eine Analyse der Spontanspaltungsraten
vorgenommen, um das militärische Einsatzpotential dieser abgetrennten
Elemente bewerten zu können.



Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

Die theoretischen Grundlagen dieser Arbeit umfassen kernphysikalische
Betrachtungen und eine Einführung in das für die Berechnungen in Ka-
pitel 3 genutzte Computerprogramm. Im Bereich der Kernphysik werden
Begriffe wie Wirkungsquerschnitt und Kernspaltung erläutert, um im Fol-
genden einen Einblick in die Theorie des Neutronentransportes zu geben.
Als genutztes Computerprogramm wird SCALE vorgestellt, welches den
Monte-Carlo-Code KENO beinhaltet.

2.1 Kernphysikalische Grundlagen

In diesem Abschnitt werden die wichtigsten Wechselwirkungen zwischen
Atomkernen und Neutronen vorgestellt. Es wird eine Einführung in den für
diese Arbeit besonders wichtigen Begriff des Wirkungsquerschnitts gegeben.

2.1.1 Kernreaktionen

Es kann zu vielfältigen Reaktionen kommen, wenn bewegte Teilchen mit
Atomkernen wechselwirken. Diese bewegten Teilchen können Protonen,
Neutronen, Photonen oder ganze Atomkerne sein. In dieser Arbeit werden
Wechselwirkungen mit Neutronen betrachtet. Dabei kann es zu diversen
unterschiedlichen Kernreaktionen zwischen Neutronen und Atomkernen
kommen. Im Folgenden sind die wesentlichsten Wechselwirkungen be-
schrieben (Hansen, 2006):

• Die elastische Streuung (n, n) bezeichnet den Stoß von Neutron und
Kern, bei welchem die kinetische Energie und der Impuls des Gesamt-
systems erhalten sind. Der Kern bleibt beim Stoß im Grundzustand.
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2.1. KERNPHYSIKALISCHE GRUNDLAGEN 13

• Die inelastische Streuung (n, n’+γ) definiert einen Stoß, bei dem das
Neutron in den Kern eindringt und ihn energetisch anregt. Ein Neu-
tron wird wieder abgegeben, wobei dies unter energetischer Abre-
gung zum Grundzustand passiert und ein γ-Quant emittiert wird.

• Beim Neutroneneinfang (n, γ) wird das Neutron vom Kern absorbiert
und energetisch angeregt. Die Abregung zum Grundzustand findet
unter Photonenemission statt. Das Reaktionsschema sieht im Allge-
meinen folgendermaßen aus:

Z
AX +1

0 n→Z+1
A X′,

wobei 1
0n ein Neutron, A die Massenzahl und Z die Kernladungszahl

des Atoms X bezeichnet.

• Die induzierte Kernspaltung (n, f) beschreibt die durch ein beweg-
tes Neutron induzierte Teilung eines Atomkerns in zwei oder mehr
Spaltprodukte unter Emission von Neutronen. Sie wird in Kapitel
2.2 näher beleuchtet. Neben der induzierten Kernspaltung gibt es die
spontane Kernspaltung, welche in Kapitel 2.2.1 behandelt wird.

2.1.2 Wirkungsquerschnitt

Als mikroskopischen Wirkungsquerschnitt σ bezeichnet man die Wahr-
scheinlichkeit der Wechselwirkung von Kern und Teilchen. Dabei hat der
Wirkungsquerschnitt die Dimension einer Fläche.

Die Anzahl der Kernwechselwirkungen kann mit der Beziehung

Anzahl der Interaktionen pro Sekunde = σIna (2.1)

bestimmt werden. Dabei bezeichnet I die Teilchenstromdichte und na die
Dichte der Atom im Medium. Daraus folgt, dass innerhalb eines Mediums
bei konstanter Teilchenstromdichte der Wirkungsquerschnitt σ ein Faktor
ist, mit welchem die Wechselwirkungswahrscheinlichkeit pro Volumen des
Mediums beschrieben werden kann (Lamarsh und Baratta, 2001).

Um sich die Bedeutung des Wirkungsquerschnittes zu verdeutlichen,
kann man ihn geometrisch interpretieren. Ein Atomkern hat einen Radius
in der Größenordnung von 1× 10−12 cm, was eine Querschnittsfläche im
Bereich von 1× 10−24 cm2 ergibt. Dieser Querschnittsbereich wäre geome-
trisch betrachtet ein Stoßwirkungsquerschnitt. Durch quantenmechanische
Effekte kann der Wert der Wirkungsquerschnitte jedoch deutlich abwei-
chen (Hansen, 2006). Oftmals wird der Wirkungsquerschnitt in der Einheit
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barn angegeben. Für diese Einheit gilt

1 barn = 10−24 cm2.

Für jede Art der Kernwechselwirkung kann ein eigener Wirkungsquer-
schnitt bestimmt werden (Lamarsh und Baratta, 2001). Die wichtigsten Wir-
kungsquerschnitte sind der elastische und der inelastische Streuungswir-
kungsquerschnitt, σe bzw. σi, der Einfangwirkungsquerschnitt σc und der
Spaltungswirkungsquerschnitt σf . Die Summe der Wirkungsquerschnitte,
bei denen eine Neutronenabsorption stattfindet, wird als Absorptionswir-
kungsquerschnitt σa bezeichnet:

σa = σc + σf + . . .

Ähnlich wird der totale Streuungswirkungsquerschnitt σs als

σs = σe + σi

definiert. Die Summe aller möglichen Wirkungsquerschnitte wird als totaler
Wirkungsquerschnitt σt bezeichnet:

σt = σs + σa.

Im Allgemeinen ist mit σ der mikroskopische oder atomare Wirkungs-
querschnitt bezeichnet, welcher die Wechselwirkungswahrscheinlichkeit
unabhängig von der Atomanzahldichte na angibt. Möchte man Faktoren
wie die Dichte und die Temperatur des Stoffes einbeziehen, nutzt man den
makroskopischen Wirkungsquerschnitt, welcher über die Beziehung

Σ = σna (2.2)

definiert ist.
Von Interesse ist weiterhin die mittlere freie Weglänge µ, welche die durch-

schnittliche Weglänge beschreibt, die ein Teilchen zurücklegt, bevor eine
Wechselwirkung mit einem Kern stattfindet. Sie hängt unmittelbar mit dem
makroskopischen Wirkungsquerschnitt über

µ =
1
Σ

=
1

σna
(2.3)

zusammen.
Im Anhang C finden sich Abbildungen der mikroskopischen Streuungs-

wirkungsquerschnitte der für diese Arbeit wichtigen Isotope. Im mittleren
Energiebereich sind die Resonanzlinien bei den meisten Isotopen deutlich
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zu erkennen. Diese entstehen, da Neutronen mit einer höheren Wahrschein-
lichkeit absorbiert werden, wenn ihre Energie gerade der Energiedifferenz
zwischen zwei angeregten Zuständen des zu entstehenden Kerns entspricht
(Oldekop, 1975). Nur ein Teil dieses Bereiches ist durch experimentelle Da-
ten aufgelöst, da einige der Linien zu dicht aneinander liegen. Für diesen
nicht-aufgelösten Bereich existieren gemittelte Werte.

2.2 Kernspaltung

Bei der Kernspaltung kommt es zur Teilung eines Atomkerns in zwei
oder mehr Spaltprodukte. Die Spaltung kann dabei spontan auftreten oder
durch eine Reaktion mit einem anderen Teilchen ausgelöst werden. Im
Kernreaktor werden die Spaltungen durch Neutronen induziert. Bei ei-
ner induzierten Kernspaltung absorbiert der Kern zunächst ein Neutron.
Es bildet sich ein so genannter Zwischenkern mit einer um eins höheren
Massenzahl und einer um die Energie des absorbierten Neutron und der
Bindungsenergie des Neutron in dem Zwischenkern höheren Gesamtener-
gie. Dieser Zwischenkern hat eine sehr kurze Lebenszeit wodurch es zu
einer Generationszeit im Bereich von 10−8 Sekunden kommt (Serber, 1992).

Wie in Abbildung 2.1 zu sehen ist, sinkt die Bindungsenergie pro Nu-
kleon für Kerne mit einer Massenzahl größer als ungefähr 60. Wenn ein
besonders schwerer Kern, wie beispielsweise Uran, in zwei oder mehr
leichte Kerne spaltet, wird Energie frei. Diese Energiedifferenz wird als
Massendefekt bezeichnet.

Bei dem Zerfall des Uran-Zwischenkerns in mehrere Spaltprodukte
werden meist zwei bis drei Neutronen emittiert. Diese Spaltneutronen
können weitere Kernspaltungen auslösen. Es entsteht eine Kettenreaktion
von Kernspaltungen, die sich selbst erhalten kann. Um diese Kettenreaktion
zu kontrollieren, muss im Reaktor sichergestellt werden, dass die Anzahl
der Neutronen im thermischen Bereich konstant bleibt. Es müssen daher
genauso viele Neutronen durch Spaltungen produziert und moderiert
werden, wie Neutronen durch Absorption und Ausfluss aus dem Reaktor
verloren gehen.

Neben diesen prompten Neutronen, die direkt bei der Spaltung des Kerns
emittiert werden, existieren verzögerte Neutronen, welche bei dem Zerfall
verschiedener Spaltprodukte emittiert werden. Die Halbwertszeit für deren
Emission liegt dabei zwischen 0,23 und 55,72 Sekunden bei U-235 (Emen-
dörfer und Höcker, 1969). Diese Neutronen sind für die Regelung des
Kernreaktors notwendig. Um die sich selbst erhaltende Kettenreaktion im
Reaktor steuern zu können, wird der Reaktor zu über 99 % mit spontanen
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Abbildung 2.1: Bindungsenergie Eb pro Nukleon in Abhängigkeit von der
Massenzahl A (Tipler und Mosca, 2015).

Neutronen und mit je nach Spaltstoff unter 1 % verzögerten Neutronen
betrieben. Dadurch, dass die verzögerten Neutronen erst einige Sekunden
nach der Neutronenabsorption emittiert werden, kann die Neutronenzahl
im Reaktor kontrolliert werden. Würde der Reaktor nur mit spontanen
Neutronen betrieben werden, müsste die Steuerung innerhalb von Millise-
kunden durchgeführt werden, da es zu einem sehr schnellen exponentiellen
Wachstum der Neutronen im Reaktor kommt. Dies ist technisch nicht mach-
bar.

Die Energieverteilung der emittierten Spaltneutronen bei der spontanen
Spaltung von Cf-252 ist in Abbildung 2.2 dargestellt. Es ist zu erkennen,
dass die wahrscheinlichste Neutronenenergie ca. 1 MeV beträgt, während
die mittlere Energie der Spaltneutronen bei 2 MeV liegt. Neutronen ober-
halb von 10 keV werden als schnelle Neutronen bezeichnet, unterhalb von
0,4 eV als thermische Neutronen (Hansen, 2006). Viele Reaktortypen, wie
Leichtwasserreaktoren, basieren auf Kettenreaktionen mit thermischen
Neutronen, weil bei U-235 der Spaltungswirkungsquerschnitt im thermi-
schen Bereich um mehrere Größenordnungen höher ist als im schnellen
Bereich. Da wesentlich mehr emittierte Neutronen eine Energie im schnel-
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Abbildung 2.2: Energieverteilung schneller Spaltneutronen (Spaltspektrum
einer spontanspaltenden Cf-252 Neutronenquelle) (Hansen, 2006).

len Bereich haben, werden sie im Reaktor thermalisiert. Dies geschieht durch
elastische Streuungen an Atomkernen, welche schnelle Neutronen auf ther-
mischen Energien abbremsen. Für dieses so genannte Moderatormaterial
werden Elemente mit leichten Atomkernen genutzt, bei denen es zu ei-
nem hohen Energieverlust pro Stoß kommt. Hierfür wird in Kernreaktoren
oftmals Wasser oder Kohlenstoff verwendet.

Für die Funktionsweise von Kernwaffen sind die schnellen Neutronen
von Interesse. Eine simple Kernwaffe wird ohne Moderatormaterial zur Ex-
plosion gebracht. Dies ist praktisch umsetzbar, da Pu-239 und U-235, beides
häufig und in hoher Konzentration in Kernwaffen verwendete Materiali-
en, einen ausreichend hohen Spaltwirkungsquerschnitt im energiereichen,
schnellen Bereich haben und bei einer Spaltung meist Neutronen in diesem
Energiebereich emittiert werden.
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2.2.1 Spontane Kernspaltung

Eine Kernspaltung kann bei schweren Kernen durch ein absorbiertes Neu-
tron ausgelöst werden, es kann aber auch zu einer spontanen Spaltung
ohne Einwirkung von außen kommen. Bei einem stabilen Kern wird die
spontane Kernspaltung durch eine Potentialbarriere verhindert. Mit einer
gewissen Wahrscheinlichkeit kann dabei der quantenmechanische Tun-
neleffekt auftreten, wobei ein Teil des Kerns durch diese Potentialbarriere
tunnelt. Es kommt zur spontanen Spaltung. Die spontane Spaltung ist nicht
mit dem Alphazerfall zu verwechseln. Da beim Alphazerfall nur ein sehr
kleiner Teil des Kerns, ein Helium-4-Kern, tunnelt, ist diese Art des Zerfalls
sehr viel wahrscheinlicher als eine spontane Kernspaltung (Emendörfer
und Höcker, 1969). Um zu bestimmen, wie viele spontane Spaltungen bei
einem Isotop auftreten, werden die folgenden Überlegungen angestellt.

Für einen exponentiellen Zerfall ist die mittlere Lebensdauer τ eines
Atoms mit

τ =
1
λ

(2.4)

definiert. Die totale Zerfallskonstante λ ist die Summe einzelner Zerfalls-
konstanten λi für unterschiedliche Zerfallskanäle und ergibt sich aus der
Halbwertszeit T1/2 über

λ =
ln(2)
T1/2

. (2.5)

Die Spontanspaltungsrate lässt sich aus der Spontanspaltungshalbwerts-
zeit T1/2, SF berechnen. Diese Halbwertszeit bezieht sich nur auf die sponta-
nen Spaltungen und berechnet sich über das Spontanspaltungsverzweigungs-
verhältnis ΩSF mit

T1/2, SF =
T1/2

ΩSF
. (2.6)

Die Spontanspaltungsrate NSF, d. h. die Anzahl der Spontanspaltungen
pro Gramm und Sekunde, ist mit der mittleren Lebensdauer bestimmbar:

NSF = Na ·
1

τSF
= Na ·

ln(2)
T1/2, SF

, (2.7)

wobei Na die Anzahl der Atome in einem Gramm angibt. Diese Rechnung
wird in Kapitel 3.4 angewandt.

2.3 Neutronentransport

In diesem Abschnitt wird der Transport von Neutronen innerhalb eines
endlichen homogenen Mediums behandelt. Es wird eine Einführung in
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die Neutronentransporttheorie gegeben, mit welcher der für diese Arbeit
zentrale Begriff der Kritikalität erklärt wird. Als Vereinfachung der Neu-
tronentransporttheorie wird die Neutronendiffusionstheorie beschrieben,
mit welcher es möglich ist, analytisch Berechnungen zur Kritikalität von
einfachen Systemen anzustellen.

2.3.1 Neutronentransporttheorie

Ludwig Boltzmann formulierte im Rahmen der kinetischen Gastheorie
eine Bilanzgleichung für Teilchendichten im Phasenraum: die Boltzmann-
Gleichung. Eine ähnliche Bilanzgleichung kann für Neutronen im spalt-
baren Material aufgestellt werden. Im Gegensatz zur Gastheorie können
hier äußere Kräfte, die auf die Neutronen wirken, und Stöße unter den
Neutronen vernachlässigt werden. Auf der anderen Seite müssen andere
Reaktionen, wie das Entstehen von Neutronen durch Kernspaltung, be-
achtet werden. Eine detaillierte Erklärung der Neutronentransporttheorie,
-gleichung und ihrer Lösungsverfahren findet sich in Emendörfer und
Höcker (1969).

Um die Neutronenbilanz innerhalb eines Mediums zu beschreiben,
kann allgemein folgende Bilanzgleichung aufgestellt werden:

Gewinne - Verluste = zeitl. Änderung der Neutronenflussdichte. (2.8)

Gewonnen werden Neutronen durch Kernspaltung und durch das Ein-
treten in das betrachtete Volumen- oder Energieelement aus anderen Ele-
menten. Zu Verlusten kommt es, wenn Neutronen das Medium verlassen
oder wenn Neutronen mit Atomkernen wechselwirken. Bei diesen Kern-
reaktionen kann es zur Absorption des Neutrons oder Streuung in nicht
betrachtete Raumwinkel- oder Energieintervalle kommen.

Die elementare Größe in der Transporttheorie ist die Neutronenflussdichte
Φ:

Φ(~r, E, ~Ω, t) dE d~Ω dV = vn(E) nn(~r, E, ~Ω, t) dE d~Ω dV, (2.9)

wobei ~Ω die Neutronenflugrichtung und vn(E) den Betrag der Geschwin-
digkeit der Neutronen bezeichnen; nn(~r, E, ~Ω, t) dE d~Ω dV beschreibt die
Dichte der Neutronen, die im Volumenelement dV am Ort~r zum Zeitpunkt
t, im Energieelement dE bei E und im Richtungselement d~Ω bei ~Ω liegen.

Ein Volumenelement des Phasenraumes werde mit dq = dE d~Ω dV
bezeichnet. Damit ergibt sich für die zeitabhängige Bilanzgleichung aus
Relation 2.8 die Beziehung

Gewinne - Verluste =
1

vn(E)
∂Φ(~r, E, ~Ω, t)

∂t
dq. (2.10)
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Die verschiedenen Möglichkeiten Neutronen zu gewinnen oder zu
verlieren können in der Bilanzgleichung betrachtet werden. Daraus ergibt
sich die Neutronentransportgleichung:

+ dq
∫

E′

∫
~Ω′

Σs(E′, ~Ω′ → E, ~Ω) Φ(r, E′, ~Ω′) dE′ d ~Ω′︸ ︷︷ ︸
Gewinne durch Streuung aus allen Intervallen dE′ d ~Ω′ bei (E’, ~Ω′) in das Intervall dE d~Ω bei (E,~Ω)

+
dq
4π

χ(E)
∫

E′

∫
~Ω′

Σ f (E′) ν(E′) Φ(~r, E′, ~Ω′) dE′ d ~Ω′︸ ︷︷ ︸
Gewinn durch erzeugte Spaltneutronen im Phasenraumelement dq

− ~Ω · grad Φ(~r, E, ~Ω) dq︸ ︷︷ ︸
Verlust durch Ausfluss aus dem Phasenraumelement dq

− Σt ·Φ(~r, E, ~Ω) dq︸ ︷︷ ︸
Verluste durch Kernreaktionen

=
1

vn(E)
∂Φ(~r, E, ~Ω, t)

∂t
dq.

(2.11)

Die Bedeutung der einzelnen Komponenten der Gleichung sind unter-
halb der Terme erläutert. Σt, Σs und Σ f bezeichnen jeweils den makroskopi-
schen totalen Wirkungsquerschnitt, den Streuungs- und den Spaltungswir-
kungsquerschnitt. Die mittlere Anzahl der pro Spaltprozess freigesetzten
Neutronen wird mit ν angegeben. Die Richtungsverteilung der Spaltneutro-
nen wird als isotrop angenommen, weshalb auf das Raumwinkelelement
d~Ω der Anteil d~Ω/4π entfällt. χ(E) beschreibt das Energiespektrum der
erzeugten Spaltneutronen, welches als unabhängig von der Energie E′ der
die Spaltung auslösenden Neutronen angenommen wird (Emendörfer und
Höcker, 1969).

2.3.2 Kritikalität

Die räumliche Änderung der Neutronenflussdichte ist von besonderem
Interesse, da Neutronen, die das Medium durch die Oberfläche verlassen,
nicht mehr zum Erhalt der Kettenreaktion beitragen können. Somit lässt
sich mit der Neutronentransporttheorie die Kritische Masse eines Mediums
berechnen. Dabei werden zwei gegenläufige Effekte betrachtet: Die Anzahl
der Neutronen, die innerhalb des spaltbaren Mediums erzeugt werden und
die Anzahl der Neutronen, die das Medium verlassen oder absorbiert wer-
den. Sobald eine bestimmte Geometrie ausreichend Neutronen innerhalb
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des Mediums erzeugt, um den Neutronenausfluss zu kompensieren, kann
sich die Kettenreaktion innerhalb des Mediums selbst erhalten. Man spricht
von einer Kritischen Geometrie.

Der Multiplikationsfaktor k beschreibt die Kritikalität einer geometri-
schen Anordnung mit Spaltmaterialien. Der Multiplikationsfaktor ist durch
die Zahl der Neutronen in einer Generation im Verhältnis zur Zahl der
Neutronen in der vorherigen Generation definiert:

k =
Nn,i

Nn,i−1
, (2.12)

wobei i der Generationsindex ist.
Überwiegen in der Anordnung die Neutronenverluste (k < 1), spricht

man von einer unterkritischen Anordnung. In diesem Fall kann keine sich
selbst erhaltende Kettenreaktion existieren. Wenn die Neutronenverluste
exakt durch die Neutronengewinne ausgeglichen werden (k = 1), nennt
man die Anordnung kritisch. Dieser Zustand ist in einem Kernreaktor zu
erhalten. Sollten die Neutronengewinne die Verluste übertreffen (k > 1),
kommt es zu einer überkritischen Anordnung. Dies ist im Fall eines Kernre-
aktors zu vermeiden, da sich hier die Kettenreaktion und die Leistung des
Reaktors nicht mehr kontrollieren lassen. Für eine Atomwaffe ist genau
dieser Zustand notwendig: Durch die exponentiell steigende Neutronen-
produktion durch Kernspaltung wird eine große Menge an Energie frei
und es kommt zur Explosion.

Die Kritische Masse hängt von Parametern wie der Dichte des Spaltma-
terials, dem Spaltwirkungsquerschnitt, der mittleren Anzahl der erzeugten
Neutronen pro Spaltprozess und dem Energiespektrum der Neutronen ab
(Reed, 2015).

2.3.3 Neutronendiffusionstheorie

Für die meisten Geometrien ist keine Lösung der Transportgleichung be-
kannt. Selbst für sehr simple Geometrien ist die Neutronentransportglei-
chung nur schwer analytisch zu lösen. Um die Bilanzgleichung einfacher
analytisch lösen zu können, wurde historisch zu Beginn des Manhattan-
Projektes auf die Neutronendiffusionstheorie zurückgegriffen. Dabei werden
einige Vereinfachungen eingeführt. Es wird von einem homogenen Me-
dium ausgegangen, in welchem es zu isotroper Streuung kommt. Auch
wird angenommen, dass sich die Flussdichte über wenige mittlere freie
Weglängen nicht verändert. Kommt es zu größeren Flussdichteänderungen
innerhalb des Mediums, versagt die Diffusionstheorie. Bei starken Schwan-
kungen an Grenzflächen (u. a. an Steuerstäben, an Neutronenquellen oder
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an Hohlräumen) sollte auf die präzisere Transporttheorie zurückgegriffen
werden (Emendörfer und Höcker, 1969). Für den einfachsten Fall einer
Vollkugel im unendlichen homogenen Medium liefert sie dennoch mit der
Transporttheorie vergleichbare Ergebnisse, wie in Kapitel 3.1.3 zu sehen ist.

Die verschiedenen Möglichkeiten Neutronen zu gewinnen oder zu ver-
lieren können analog zu Gleichung 2.8 in einer Bilanzgleichung betrachtet
werden. Mit der Annahme, dass das Volumen aus reinem Spaltmaterial
besteht, ergibt sich für die monoenergetische Neutronendiffusionsgleichung:

+ Σ f ν Φ(~r, t) dV︸ ︷︷ ︸
Gewinn durch erzeugte Spaltneutronen im Volumen dV

− − D · grad Φ(~r, t) dV︸ ︷︷ ︸
Verlust durch Ausfluss aus dem Volumen

− Σa Φ(~r, t) dV︸ ︷︷ ︸
Verlust durch Neutronenabsorption

=
dV
vn

∂Φ(~r, t)
∂t

,

(2.13)

wobei D die ortsunabhängige Diffusionskonstante und Σa den ma-
kroskopischen Absorptionswirkungsquerschnitt bezeichnen. Der negative
zweite Term ergibt sich aus dem Ersten Fick’schen Gesetz (Emendörfer und
Höcker, 1969).

Aus historischem Interesse ist im Anhang A ein Herleitung der Kritische
Gleichung für eine Vollkugel im homogenen Medium aus der monoenerge-
tischen Diffusionstheorie beschrieben.

2.4 Monte-Carlo-Methode

Bei dreidimensionalen Anordnungen mit unterschiedlichen Materialien
und vielen Energiebereichen kann eine Näherung der Transportgleichung
2.11 sehr aufwendig sein. Eine explizite Lösung kann nur für stark verein-
fachte Systeme, wie beispielsweise Kugeln in einem unendlichen homo-
genen Medium, gefunden werden. Man greift daher auf statistische oder
numerische Lösungsverfahren zurück. In dieser Arbeit wurde als com-
putergestütztes statistisches Lösungsverfahren die Monte-Carlo-Methode
genutzt (Emendörfer und Höcker, 1969).

Um einen Wert mittels der Monte-Carlo-Methode auszurechnen, wer-
den Zahlen zufällig ausgewählt. In dem hier betrachteten Fall des Neutro-
nentransportes wird eine große Zahl von Neutronen simuliert. Dabei wird
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der Verlauf eines Neutrons zwischen Emission bei der Spaltung bis zur
Absorption oder bis zum Verlassen der Geometrie verfolgt. Dies geschieht,
indem die physikalischen Eigenschaften, wie die Flugrichtung und Energie
des Neutrons, die zurückgelegte Strecke bis zur nächsten Kernwechselwir-
kung und deren Art der Kernwechselwirkung mit Hilfe von Zufallszahlen
festgelegt werden. Bei der Auswahl der Zufallszahlen werden die phy-
sikalischen Verteilungsfunktionen für jede Art von Vorgang einbezogen.
Wird dieses Verfahren für sehr viele Neutronen durchgeführt, gewinnt
man eine statistische Stichprobe, welche das System mit einer gewissen
Wahrscheinlichkeit repräsentiert. Auf diese Weise kann eine Aussage über
den mittleren Ort, die mittlere Energie und die mittlere Flugrichtung und
-strecke der Neutronen getroffen werden (Emendörfer und Höcker, 1969).
Mit diesen Informationen über das kernphysikalische System kann eine
numerische Lösung der Transportgleichung bestimmt werden.

2.5 SCALE und KENO

Die SCALE Programmumgebung wird seit 1980 vom Oak Ridge National
Laboratory, kurz ORNL, entwickelt und betreut. Mit dem Programm las-
sen sich plattformunabhängig kernphysikalische Systeme modellieren und
simulieren. Die Umgebung enthält diverse durch Experimente verifizierte
Programmschnittstellen zur Berechnung von beispielsweise Kritikalitäts-
sicherheit, Reaktorphysik oder Strahlungsabschirmung. Insgesamt um-
fasst SCALE 89 Berechnungsmodule inklusive drei verschiedener Monte-
Carlo-Codes zum Lösen der Transportgleichung. Weiterhin sind aktuelle
kernphysikalische Datenbanken, wie die ENDF/B-Datenbanken, und pro-
blemabhängige Verarbeitungsmodule zur Berechnung von Eigenschaften
neutronenphysikalischer Systeme enthalten. Dabei kann die Energie der
Neutronen als kontinuierlich oder als in Gruppen eingeteilt behandelt wer-
den. Eine grafische Oberfläche kann den Nutzer bei der Anwendung von
SCALE auf Windows-Systemen unterstützen (Scale, 2011).

2.5.1 Wirkungsquerschnitts-Bibliotheken in SCALE

SCALE enthält mehrere Wirkungsquerschnittsbibliotheken. Die meisten
sind Multigruppenbibliotheken, einige kontinuierliche Bibliotheken. Mit
kontinuierlichen Bibliotheken sind Wirkungsquerschnittsbibliotheken ge-
meint, die kontinuierlich über das gesamte Energiespektrum eines Neu-
trons punktweise Werte beinhalten. Diese sind die umfangreichsten Wir-
kungsquerschnittbibliotheken, die in SCALE vorhanden sind. Bei einer
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Multigruppenbibliothek sind die Neutronenenergien in Energieinterval-
le eingeteilt. Es wird in dieser Datenbank ein gemittelter Wirkungsquer-
schnittswert für jede Energiegruppe gespeichert. Diese Gruppeneinteilung
wird vorgenommen, da sie im Vergleich zu einer kontinuierlichen Biblio-
thek signifikant Rechenzeit spart.

In dieser Arbeit wurde die 238-Multigruppen-Bibliothek genutzt. Diese
enthält 148 schnelle und 90 thermische Gruppen. Thermische Gruppen
bezeichnen dabei Gruppen mit Neutronenenergien unterhalb von 3 eV.
Viele Kerne in diesen Bibliotheken haben Resonanzdaten für den aufgelös-
ten Resonanzbereich und Bondarenkofaktoren für den nicht-aufgelösten
Bereich gespeichert. Mit Hilfe der Bondarenkofaktoren können die Wir-
kungsquerschnitte im nicht-aufgelösten Bereich angenähert werden.

Neben den gemittelten Wirkungsquerschnitten für jede Energiegruppe
beinhaltet die Bibliothek eine Gewichtungsfunktion, um innerhalb der
jeweiligen Gruppe den Wirkungsquerschnitt anpassen zu können. Diese
Gewichtungsfunktion besteht aus folgenden Einzelspektren:

1. Maxwellspektrum von 10−5 bis 0,125 eV

2. 1/e-Spektrum von 0,125 bis 67,4 keV

3. Spaltspektrum bzw. Watt-Verteilung von 67,4 keV bis 10 MeV

4. 1/e-Spektrum von 10 bis 20 MeV.

Diese Funktion ist in Abbildung 2.3 dargestellt.
Neben diesen 238-Gruppen-Bibliotheken gibt es weitere Multigrup-

penwirkungsquerschnittsbibliotheken in SCALE. Die unterschiedlichen
Bibliotheken eigenen sich für verschiedene Anwendungen. Einige sind
besonders gut geeignet für die Analyse von Leichtwasserreaktorsystemen
oder zur Modellierung von Strahlungsabschirmung. In dieser Arbeit wurde
die 238-Gruppen-Bibliothek genutzt, weil sie die höchste Anzahl von Grup-
pen im schnellen Neutronenspektrum aufweist. Dieser Energiebereich ist
für die Simulation von kritischen Massen von Vollkugeln aus Spaltmaterial
besonders interessant, da es hier kaum zu einer Moderation der Neutronen
kommt.

Die Bibliotheken enthalten für jedes Isotop Daten für bis zu fünf ver-
schiedene Temperaturen: 239 K, 600 K, 900 K, 1200 K und 2400 K. Sollte die
Temperatur des simulierten Systems zwischen diesen Temperaturen liegen,
wird bei den Multigruppenbibliotheken interpoliert, wobei die Dopplerver-
breiterung berücksichtigt wird. Bei der Anwendung einer kontinuierlichen
Bibliothek kommt es zu keiner Interpolation. Hier wird der Temperaturwert
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Abbildung 2.3: Gewichtungsfunktion für die 238-Gruppen-
Wirkungsquerschnittsbibliothek (Scale, 2011).

verwendet, welcher am nächsten an der Temperatur des Problems liegt. In
dieser Arbeit wurde bei fast allen Simulationen von einer Temperatur des
Systems von 293 K ausgegangen.

Alle Bibliotheken wurden durch diverse Kritikalitätsexperimente und
Messungen an Reaktorexperimenten verifiziert (Scale, 2011).

2.5.2 CSAS5 & KENO-V.a

CSAS5 (Criticality Safety Analysis Sequence) für KENO-V.a beschreibt eine
Sequenz von Modulen, die in SCALE 6.1 ausgeführt werden kann. Mittels
dieser Sequenz wird eine problemabhängige Wirkungsquerschnittsbiblio-
thek erstellt, mit welcher der Neutronenmultiplikationsfaktor des Systems
berechnet werden kann (Scale, 2011).

Wenn CSAS5 mit einer Multigruppenwirkungsquerschnittsbibliothek
und dem Modul CENTRM aufgerufen wird, werden Module in folgender
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Reihenfolge ausgeführt:

CSAS5→ CRAWDAD→ BONAMI→WORKER→ CENTRM
→ PMC→WORKER→ KENO-V.a.

Diese Module haben die folgenden Aufgaben:

• CRAWDAD (Code to Read And Write DA for Discretized solution)
sucht die notwendigen Wirkungsquerschnittsbibliotheken für kon-
tinuierliche Energien für alle Materialien im System heraus. Diese
werden von CENTRM & PMC weiter verwendet.

• BONAMI (BONdarenko AMpx Interpolator) nutzt die Bondarenko-
Methode, um Wirkungsquerschnitte im Resonanzbereich zu berech-
nen. In einem Teil des Resonanzbereiches liegen die Resonanzen so
eng, dass eine experimentelle Auflösung nicht möglich ist. Daher
muss entweder die Nordheim-Integral-Näherung oder die Bonda-
renko-Methode angewandt werden, um die Wirkungsquerschnitte
in diesem Bereich anzunähern. Die theoretischen Grundlagen beider
Methoden sind in Scale (2011) erklärt.

• CENTRM & PMC interpolieren die Wirkungsquerschnittsdaten für
die Temperatur des Systems. Die Bibliothek wird an jede mögli-
che Temperatur angepasst, wobei die Dopplerverbreiterung beachtet
wird.

• WORKER erstellt eine Multigruppenbibliothek aus den bisher be-
rechneten Wirkungsquerschnittsdaten. Diese wird abschließend in
KENO verwendet.

• KENO-V.a ermöglicht es dem Nutzer, den Neutronenmultiplikations-
faktor eines Systems aus Spaltmaterialien mittels des Monte-Carlo-
Verfahrens zu berechnen. Dabei wird die erstellte Wirkungsquer-
schnittsbibliothek verwendet.

Um den Neutronenmultiplikationsfaktor zu bestimmen, wurde in die-
ser Arbeit das Programm CSAS5S (Criticality Safety Analysis Sequence
Search) in SCALE genutzt. CSAS5S ist eine um eine Suchfunktion erweiterte
Version von CSAS5. In diesem Programm kann ein System aus Spaltma-
terialien modelliert werden. Dabei können einige Parameter des Systems
innerhalb vorgegebener Grenzen als variabel deklariert werden. Diese
variablen Größen können die Geometrie des Systems oder die Zusammen-
setzung des Spaltmaterials betreffen. Als Ziel der Suchfunktion wird ein
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bestimmter Neutronenmultiplikationsfaktor eingegeben. Ist die kritische
Konfiguration des Systems von Interesse, wird ein k-Wert von eins als Ziel
formuliert. Der CSAS5S-Code verändert bei jedem Programmdurchlauf die
Systemparameter von CSAS5, um dem gewünschten Neutronenmultiplika-
tionsfaktor möglichst nahezukommen. Die Iteration bricht ab, sobald der
k-Wert innerhalb einer gewissen Unsicherheit erreicht ist. Für diese maxi-
male Unsicherheit wurde bei allen KENO-Berechnungen ∆ke f f = ±0, 0025
als Parameter festgelegt.

In CSAS5 wird bei jedem Durchlauf der best estimate ke f f -Wert für jene
Neutronengeneration bestimmt. Dieser beschreibt den Neutronenmulti-
plikationsfaktor, welcher die geringste Standardabweichung aller k-Werte
aufweist, nachdem eine gewisse Anzahl k-Werte übersprungen wurde. Aus
mehreren dieser best estimate ke f f -Werte nähert CSAS5S einen empfehlens-
werten Wert für den gesuchten Parameter an.

Bei diesem gesuchten Parameter handelt es sich bei den Berechnungen
in Kapitel 3 stets um den Kritischen Radius einer Vollkugel aus Spalt-
material. Für diesen Radius wurde der durch CSAS5S angenäherte Wert
verwendet.

Es ist zu beachten, dass bereits ein leicht veränderter Startparameter
zu einer Abweichung des gefundenen Kritischen Radius um wenige Mil-
limeter führen kann. Dies kann je nach Spaltstoff eine Veränderung der
Kritischen Masse im Kilogrammbereich zur Folge haben. Da bei den Be-
rechnungen stets sehr ähnliche Startparameter verwendet wurden, kann
diese Unsicherheit im Bezug auf die Veränderung der Kritischen Masse
vernachlässigt werden.



Kapitel 3

Berechnung Kritischer Massen

Die Ergebnisse der mit KENO berechneten Kritischen Massen werden
im Folgenden vorgestellt. Zunächst werden die berechneten Werte mit
anderen Quellen verglichen. Danach werden die zentralen Ergebnisse
dieser Arbeit präsentiert: die Kritischen Massen von Transuranen aus
Leichtwasserreaktor-Brennelementen. Unter Berücksichtigung des Einflus-
ses eines Neutronenreflektors und der Spontanspaltungsrate werden diese
Ergebnisse bewertet.

3.1 Vergleich mit Literaturwerten und der Theo-
rie

In diesem Abschnitt werden mit KENO berechnete Werte für Kritische
Massen mit Werten aus einem freigegebenen amerikanischen Bericht aus
dem Jahr 1972 und aus dem Handbuch der Kritikalität aus den Jahren 1970 bis
1973 verglichen. Außerdem wird ein Vergleich mit analytisch berechneten
Werten angestellt und Werte aus anderen Veröffentlichungen betrachtet.

3.1.1 Vergleich mit Glasstone (1972)

Im mittlerweile freigegebenen Bericht An Introduction to Nuclear Weapons
von Samuel Glasstone und Leslie M. Redman aus dem Jahr 1972 sind
experimentell bestimmte Werte für Kritische Massen von Vollkugeln aus
Uran oder Plutonium veröffentlicht. Diese Literaturwerte sind in Tabelle
3.1 aufgelistet. Neben der Kritischen Masse dieser Elemente sind jeweils
die Dichte und der Isotopenvektor in dem Bericht angegeben (Glasstone
und Redman, 1972).

28
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Tabelle 3.1: Vergleich zwischen Literaturwerten für Kritische Massen von
Vollkugeln ohne Reflektor aus Glasstone und Redman (1972) und mit KENO
simulierten Werten. Das δ-Plutonium enthält etwa 1 Gewichtsprozent (wt %)
Gallium.

Spaltmaterial Pu-240 Dichte Mc,Lit Mc,KENO Differenz
[wt %] [g/cm3] [kg] [kg] [%]

U-235 (93,2 wt %) - 18,8 52,5 53,4 +1,7
Pu-239 (α) 4,8 19,7 10,5 10,5 -
Pu-239 (δ) 4,8 15,8 16,6 16,8 +1,2
Pu-239 (δ) 21,0 15,8 18,8 19,3 +2,7

Mit diesen Angaben ist es möglich die jeweiligen Systeme mit KENO
zu simulieren. Hierfür wurde der Code CSAS5S mit der Multigruppenwir-
kungsquerschnittsbibliothek v7-238 in SCALE 6.1 genutzt. Dabei wurde
jeweils von einer Temperatur von 300 K ausgegangen. Die Dichten der α-
und δ-Plutoniumallotrope sind in der Quelle angegeben. Die Ergebnisse
für die auf diese Weise mit KENO berechneten Kritischen Massen und ihre
Abweichungen von den Literaturwerten finden sich ebenfalls in Tabelle
3.1.

Anhand der Differenz, die jeweils unter 3 % liegt, lässt sich erkennen,
dass KENO verlässliche Ergebnisse für Kritische Massen dieser Uran- und
Plutoniumkugeln liefert.

3.1.2 Vergleich mit dem Handbuch für Kritikalität (1970-
73)

Im Handbuch für Kritikalität des Laboratoriums für Reaktorregelung und
Anlagensicherung, Garching, aus den Jahren 1970 bis 1973 sind Werte für
die Kritischen Massen einzelner Isotope aufgelistet. Die Quelle dieser Daten
wird mit Clayton (1973) angegeben (Thomas et al., 1970 - 1973).

Diese Literaturwerte der kleinsten Kritischen Massen unmoderierter
Metallkugeln ohne Reflektor wurden mit von KENO berechneten Werten
verglichen. Dabei wurde die Multigruppenwirkungsquerschnittsbibliothek
v6-238 mit dem Modul CENTRM in CSAS5S verwendet. Es wurde jeweils
von einer Temperatur von 300 K ausgegangen. Da in der Quelle Clay-
ton (1973) keine Dichten angegeben sind, wurden die Dichten aus Lide
(2004) verwendet. Die Ergebnisse der mittels KENO berechneten Kritischen
Massen im Vergleich zu den Literaturwerten finden sich in Tabelle 3.2.

Anhand der Differenz ist deutlich zu erkennen, dass die simulierten
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Tabelle 3.2: Vergleich zwischen Literaturwerten für Kritische Massen von
Vollkugeln ohne Reflektor aus Thomas et al. (1970 - 1973) und mit KENO
simulierten Werten.

Isotop Mc,Lit Mc,KENO Differenz
[kg] [kg] [%]

Np-237 68,6 65,1 -5,1
Pu-238 7,2 9,9 +37,5
Pu-239 10,0 10,2 +2,0
Pu-240 158,7 38,0 -76,0
Am-241 113,5 75,4 -33,6
Cm-244 23,2 27,0 +16,4

Werte stark von den Literaturwerten abweichen. Insbesondere Pu-240 sticht
mit einer um 76 % geringeren simulierten Kritischen Masse im Vergleich
zum Literaturwert hervor.

Aus der Quelle Clayton (1973) ist ersichtlich, dass auch diese Veröffent-
lichung andere Quellen für die Kritischen Massen verwendet hat. Beim
Recherchieren dieser Quellen wurde nicht ersichtlich, wie genau die Daten
zustande gekommen sind. Es ist nicht dargestellt, ob es sich bei diesen
Literaturwerten um experimentell bestimmte Werte oder ebenfalls um
berechnete Massen handelt.

Sollte es sich ebenfalls um simulierte Daten handeln, würden sich die
starken Abweichungen durch Verwendung anderer Parameter erklären
lassen. Es wäre beispielsweise möglich, dass andere Dichten, andere Wir-
kungsquerschnittsbibliotheken oder andere Temperaturen verwendet wur-
den.

3.1.3 Vergleich mit der Neutronendiffusionstheorie

In Kapitel 2.3.3 wurde die Neutronendiffusionstheorie als vereinfachte Neu-
tronentransporttheorie eingeführt. Mit Hilfe der im Anhang hergeleiteten
Cotangens-Gleichung A.12 kann der Kritische Radius einer Vollkugel analy-
tisch bestimmt werden. Dafür ist lediglich die Dichte ρ, die Nukleonenzahl
A, der mikroskopische Spaltungswirkungsquerschnitt σf und die mittlere
Anzahl der bei der Spaltung erzeugten Neutronen ν notwendig. In der
Cotangens-Gleichung A.12 wird x so gewählt, dass die Gleichung gegen
Null läuft, wobei x = 0 keine sinnvolle Lösung darstellt. Dies kann ma-
nuell beispielsweise mit Hilfe einer OriginPro oder Microsoft Excel Tabelle
durchgeführt werden.

Auf diese Weise wurden die Kritischen Massen von U-233, U-235, Pu-239
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Tabelle 3.3: Vergleich zwischen Ergebnissen für Kritische Massen von Kugeln
einzelner Isotope, welche mit Hilfe der Neutronendiffusionstheorie und mit
KENO bestimmt wurden.

Isotop Mc,Theorie Mc,KENO Differenz
[kg] [kg] [%]

U-233 18,0 15,4 -14,4
U-235 49,1 46,2 -5,9
Pu-239 9,5 10,2 +7,4
Pu-241 13,5 13,2 -2,2

und Pu-241 bestimmt. Dabei stammen die Werte für ν aus Emendörfer und
Höcker (1969), während die Werte für σf der ENDF/B-VI.8-Datenbank ent-
nommen wurden und sich auf eine Neutronenenergie von 2 MeV beziehen.
Die Dichten wurden Lide (2004) entnommen. Für diese Isotope wurden
die Kritischen Massen ebenfalls mit KENO berechnet und verglichen. Als
Parameter wurden die gleichen Werte wie oben genutzt. Die Ergebnisse
der Berechnung nach der Neutronendiffusionstheorie, die Ergebnisse der
KENO-Simulation und deren prozentuale Abweichungen finden sich in
Tabelle 3.3.

Anhand der Differenz ist zu erkennen, dass die Diffusionstheorie zur
Transporttheorie passende Werte liefert. Lediglich bei dem Isotop U-233
liegt die Abweichung über 10 %. Für eine grobe Abschätzung der Kriti-
schen Masse einer Vollkugel eines einzelnen Isotops ist die monoenerge-
tische Neutronendiffusionstheorie daher zu gebrauchen. Diese Ergebnis
war zu erwarten, da hier von dem sehr einfachen Fall einer unmoderierten
Vollkugel im unendlichen homogenen Medium ausgegangen wird. Für
abstraktere geometrische Anordnungen wird die Abweichung wesentlich
größer und die Neutronendiffusionstheorie aufwendiger anzuwenden sein.
Zudem sind die Spaltungswirkungsquerschnitte der Isotope im schnellen
Bereich oberhalb von 1 MeV quasi konstant.

3.1.4 Vergleich mit anderen Veröffentlichungen

Wie einleitend erwähnt wurden Betrachtungen des Proliferationsrisikos
durch Transurane unter Berücksichtigung der Kritischen Massen bereits
in anderen Veröffentlichungen publiziert. Die vorliegenden Werte für die
Isotope verschiedener Transurane sind in Tabelle 3.4 angegeben.

Die Werte für Plutonium aus Magill und Perrani (1999) wurden mit
KENO-V.a aus SCALE 4.3 berechnet. Hafner und Winkelmann (2002) haben
die von ihnen angegebenen Werte durch eigene nicht näher beschriebene
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Tabelle 3.4: Werte für Kritische Massen einzelner Isotope aus verschiedenen
Veröffentlichungen. Die Werte sind [1] Magill und Perrani (1999), [2] Hafner
und Winkelmann (2002), [3] Albright und Kramer (2005) und [4] Kang und
von Hippel (2005) entnommen.

Isotop Mc,[1] Mc,[2] Mc,[3] Mc,[4]
[kg] [kg] [kg] [kg]

Pu-236 - - - 6 - 8
Pu-238 9,60 - 10 9,6 - 9,8
Pu-239 10,16 17 13 10,1
Pu-240 36,54 - - 36,9
Pu-241 12,67 - - 13,0
Pu-242 88,76 - - 83,4
Np-237 - 56 - 68 56 57,0
Am-241 - 58 - 110 60 60,0
Am-242m - 9 9 9,1
Am-243 - 150 - 155 150 144
Cm-243 - - - 8,6
Cm-244 - - - 27,0
Cm-245 - - - 9,2

Rechnungen überprüft. Als Quelle für die Daten aus Albright und Kramer
(2005) wird lediglich die IEAO angegeben. Die Werte für Am-242m und
Am-243 wurden selbst berechnet. Kang und von Hippel (2005) haben die
Kritischen Massen ebenfalls berechnet. Hierzu haben sie MCNP und die
Wirkungsquerschnittsbibliothek ENDF/B-VI.5 genutzt.

Im Vergleich mit den in Kapitel 3.1 und 3.2 mittels KENO berechneten
Kritischen Massen zeigt sich, dass die Werte in einer ähnlichen Größen-
ordnung liegen. Es fällt auf, dass die Kritische Masse von Pu-240 nah an
dem hier berechneten Wert und weit ab vom im Handbuch für Kritikalität
(1970-73) angegebenen Wert von 158,7 kg liegt.

3.2 Transurane aus LWR-Brennelementen

Mit KENO-V.a wurden Kritische Massen von Transuranen in Form einer
Kugel aus reinem Spaltmaterial berechnet. Dabei wurde bei den Transura-
nen von einem Isotopenvektor ausgegangen, wie er in Leichtwasserreaktor-
Brennelementen auftritt. Der Isotopenvektor der Brennelemente verändert
sich im Laufe des Abbrandzyklus und während des Abklingzeitraumes.
Daher wurden die Kritischen Massen mit Isotopenvektoren verschiedener
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Abbrände und Lagerungszeiten simuliert.
Die Daten für die Isotopenmenge im Brennstoffinventar wurden mit

Hilfe des Programms TRITON (Transport Rigor Implemented with Time-
dependent Operation for Neutronic depletion) aus SCALE 6 bestimmt und
für dieser Arbeit zur Verfügung gestellt (Kirchner, 2015). TRITON kann ge-
nutzt werden, um problemspezifische Wirkungsquerschnittsbibliotheken
zu erstellen und mit diesen in mehrdimensionalen Konfigurationen Neu-
tronentransportberechnungen durchzuführen (Scale, 2011). Mit TRITON
wurde ein moderner Druckwasserreaktor der Kraftwerk Union AG (KWU)
mit 18x18 Brennstäben pro Brennelement simuliert. Einige dieser Brenn-
stäbe sind mit Gd2O3 als abbremsenden Neutronenabsorber angereichert,
um einen Abbrandzyklus über vier Jahre zu erreichen. Dabei wurde von ei-
ner Standardbestrahlungsgeschichte ausgegangen, um einen Abbrand von
50 GWd/t zu erhalten. Die folgende Einsatzgeschichte wurde angewandt:

1. 444 Tage Volllastbetrieb bei 37,51 MW/t Leistung,

2. 30 Tagen Stillstand,

3. 444 Tagen Volllastbetrieb bei 37,45 MW/t Leistung,

4. 30 Tagen Stillstand und

5. 445 Tage Volllastbetrieb bei 37,50 MW/t Leistung.

In TRITON wurde die 238-Gruppen Wirkungsquerschnittsbibliothek aus
der ENDF/B-VII.0 Datenbank genutzt. Der gesamte Reaktor wird mit etwa
96,5 Tonnen Schwermetall in 193 Brennelementen beladen.

Weiterhin wurde simuliert, wie sich das Brennstoffinventar bei unter-
schiedlichen Lagerungszeiträumen verhält. Dafür wurde mit der gleichen
Methode die Isotopenzusammensetzung zu verschiedenen Zeiten nach
der Entladung bis zu einer Lagerungszeit von 50 Jahren bestimmt. Dabei
wird davon ausgegangen, dass die Elemente erst nach dem entsprechenden
Zeitraum vom Brennstoff abgetrennt werden. Dadurch zerfallen einzelne
Isotope und es ergeben sich die in dieser Arbeit genutzten Isotopenvekto-
ren. Insbesondere der Zerfall der kurzlebigen Isotope Pu-241, Cm-242 und
Cm-244 hat einen starken Einfluss auf den Isotopenvektor.

Im Folgenden werden die Ergebnisse für die Transurane Plutonium,
Neptunium, Americium, Curium und für ein Gemisch aus Americium und
Curium graphisch dargestellt. Für jedes Elemente werden die Daten in
Teilbildern präsentiert:

(a) Kritische Masse bei verschiedenen Abbränden und Lagerungszeiten
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(b) Kritischer Radius bei verschiedenen Abbränden und Lagerungszeiten

(c) Gesamtproduktion für eine Tonne Schwermetallbrennstoff

(d) Isotopenvektor

Zur Suche des Kritischen Radius wurde das Modul CSAS5S genutzt.
Ein Beispiel für eine Eingabedatei mit den Spezifikationen der gesuchten
Geometrie findet sich im Anhang B.

Die Transurane wurden jeweils in ihrer Metallform betrachtet. Dabei
wurden die Dichten aus Lide (2004) entnommen.

Weiterhin wurden die Ergebnisse für jedes Transuran in Hinblick auf
das Proliferationsrisiko interpretiert. Dazu wurde auch betrachtet, wie viele
Kritische Massen eines Elements in den einleitend erwähnten 10.500 Ton-
nen in Deutschland endzulagernden Brennelementen vorhanden sind. Es
wurde jeweils von den berechneten Daten zum Zeitpunkt der Entladung
und nach einer 50 jährigen Lagerung ausgegangen. Dabei ist zu beachten,
dass ein Teil dieser Brennelemente bereits seit Jahrzehnten zwischengela-
gert werden und daher deren Isotopenvektoren von den angenommenen
abweichen. Dennoch lohnt sich dieser Vergleich, um das Proliferationsrisi-
ko grob zu quantifizieren.

3.2.1 Plutonium

Plutonium wurde als zweites Transuran entdeckt und erstmals 1940 am
Zyklotron in Berkeley, Kalifornien hergestellt. Dabei wurde Plutonium aus
Natururan mittels Neutroneneinfang erbrütet. In Kernreaktoren wird in
großen Mengen das Isotop Pu-239 aus U-238 gewonnen:

238
92 U

n,γ−−→ 239
92 U

β−−−→ 239
93 Np

β−−−→ 239
94 Pu.

Plutonium hat je nach Temperatur sechs Allotrope mit verschiedenen
Kristallstrukturen. Ein siebtes Allotrop bildet sich unter hohem Druck. Alle
Allotrope haben unterschiedliche physikalische Eigenschaften, beispiels-
weise unterscheiden sich die Dichten und die thermischen Expansionsraten.
Die Dichten variieren dabei zwischen 16,0 und 19,9 g/cm3. In dieser Arbeit
wurde von dem α-Allotrop mit einer Dichte von 19,7 g/cm3 ausgegangen
(Lide, 2004).

Abbrand

In Abbildung 3.1a ist die berechnete Kritische Masse für eine Vollkugel aus
Plutonium beim jeweiligen Abbrand dargestellt. Es ist zu erkennen, dass
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(a) Kritische Masse (b) Kritischer Radius

(c) Produzierte Menge (d) Materialmenge

Abbildung 3.1: Ergebnisse für Plutonium in Abhängigkeit verschiedener Ab-
brände.

die Kritische Masse von 10,2 kg bei einem Abbrand von 0,1 GWd/t leicht
auf eine Kritische Masse von 14,7 kg bei 50 GWd/t steigt, da der Anteil von
Pu-239 im Laufe der Standzeit bis auf 48,6 % bei Entladung sinkt. Da Pu-239
unterhalb von 1 MeV einen wesentlich höheren Spaltwirkungsquerschnitt
als Pu-240 hat, nimmt die Kritische Masse entsprechend zu. Eine Übersicht
einiger Spaltwirkungsquerschnitte von Plutoniumisotopen findet sich im
Anhang in Abbildung C.1.

Zerfall

Während der Lagerung von Plutonium steigt die Kritische Masse leicht von
14,7 kg bei Entladung auf 15,1 kg nach 50 Jahren (Abbildung 3.2a). Dies liegt
insbesondere an der mit 14,4 Jahren verhältnismäßig kurzen Halbwertszeit
von Pu-241, dessen Anteil von 15,0 % bei Entladung auf ca. 1,5 % nach 50
Jahren sinkt. Wie anhand der Spaltungswirkungsquerschnitte zu erkennen
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(a) Kritische Masse (b) Kritischer Radius

(c) Materialmenge (d) Produzierte Menge

Abbildung 3.2: Ergebnisse für Plutonium in Abhängigkeit verschiedener La-
gerungszeiten.

ist, liegen die Wirkungsquerschnitte von Pu-239 und Pu-241 in einem sehr
ähnlichen Bereich. Trotz des leicht zunehmenden Anteils an Pu-239 steigt
die Kritische Masse gering. Durch den Zerfall von Pu-241 sinkt außerdem
die gesamte Plutoniummenge pro Tonne Schwermetall leicht auf 10,2 kg
nach 50 Jahren (Abbildung 3.2c).

Allgemein bleibt Plutonium durch die hohe im Reaktor produzierte
Materialmenge, den geringen Zerfall im Laufe der Zeit und einer verhält-
nismäßig kleinen Kritischen Masse lange proliferationsrelevant. Bereits in
1,5 Tonnen Schwermetall wird genug Plutonium für eine Kritische Masse
und damit für den Bau einer Kernwaffe erbrütet. Die Plutoniummenge in
den einleitend erwähnten prognostizierten 10.500 Tonnen endzulagernden
Brennelementen genügt bei Entladung für 8357 Kritische Massen und nach
50 Jahren für 7102 Kritische Massen. Es ist daher unabdingbar, dass die
Plutoniumbestände durch die IAEO überwacht werden.
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3.2.2 Neptunium

Neptunium wurde als erstes Transuran 1940 am Zyklotron in Berkeley, Kali-
fornien durch den Neutronenbeschuss von Uran hergestellt. Bisher wurden
drei verschiedene Allotrope entdeckt. In den folgenden Berechnungen wird
von dem α-Allotrop mit einer Dichte von 20,2 g/cm3 ausgegangen (Lide,
2004).

Im November 1998 hat das Energieministerium der Vereinigten Staaten
von Amerika öffentlich bekannt gegeben, dass es möglich ist, aus dem
Isotop Np-237 eine Kernwaffe zu bauen. Bisher ist nicht bekannt, ob bereits
eine solche Waffe getestet wurde (Albright und Kramer, 2005).

Abbrand

(a) Kritische Masse (b) Kritischer Radius

(c) Materialmenge

Abbildung 3.3: Ergebnisse für Np-237 in Abhängigkeit verschiedener Abbrän-
de.

Die Ergebnisse für Neptunium werden in Abbildung 3.3 präsentiert.
Da die meisten Neptuniumisotope sehr schnell zerfallen (Np-235, Np-238,
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Np-239) oder nur in Spuren produziert werden (Np-236), wird einzig das
Neptuniumisotop Np-237 betrachtet, das mit einer Halbwertszeit von 2,14
Millionen Jahren sehr langlebig ist. Da nur ein einzelnes Isotop simuliert
wurde, verändern sich die Kritische Masse und der Kritische Radius in Ab-
bildung 3.3a und Abbildung 3.3b nicht. Der Kritische Radius liegt konstant
bei 9,2 cm, die Kritische Masse bei 65,0 kg. Insgesamt steigt der Anteil an
Np-237 pro Tonne Schwermetall auf 680 g bei Entladung.

Die vorhandene Menge Neptunium ist im Vergleich zu Plutonium sehr
gering und die Kritische Masse ist wesentlich höher. Wenn man die Kriti-
sche Masse mit der Menge an Uran, die in der Little Boy-Bombe verwendet
wurde, vergleicht, relativiert sich diese: In jener Waffe wurden ca. 64 kg
Uran verwendet (Reed, 2015). Es ist daher davon auszugehen, dass Neptu-
nium sich für eine militärische Anwendung nutzen lässt. Gleichzeitig ist
zu beachten, dass die in Deutschland prognostizierten 10.500 Tonnen end-
zulagernder Brennelemente für 109 Kritische Massen aus Np-237 reichen.
Das Material kann daher definitiv als proliferationsrelevant eingeschätzt
werden.

Zerfall

Abbildung 3.4 zeigt die Ergebnisse für Np-237 in Abhängigkeit verschie-
dener Lagerungszeiten. Aufgrund der langen Halbwertszeit von Np-237
zerfällt es in dem betrachteten Zeitraum kaum. Im Gegenteil, in Abbildung
3.4c ist abzulesen, dass die Materialmenge auf 770 g pro Tonne Schwerme-
tall zunimmt. Diese leichte Steigerung entstammt dem Zerfall von Am-241,
welches mit 430 Jahren eine verhältnismäßig geringe Halbwertszeit hat,
und sorgt dafür, dass Np-237 lange proliferationsrelevant bleibt. Dadurch
reicht die Neptuniummenge nach 50 Jahren für die Bestückung von 124
Kernwaffen aus dem prognostizierten Bestand endzulagernder Brennele-
mente aus.

3.2.3 Americium

Americium wurde als viertes Transuran 1944 am metallurgischen Kriegs-
labor der University of Chicago entdeckt. Es wurde in einem Kernreaktor
durch wiederholte Neutroneneinfänge aus Plutonium erbrütet:

239
94 Pu

n,γ−−→ 240
94 Pu

n,γ−−→ 241
94 Pu

β−−−→ 241
95 Am.

Es sind zwei Americiumallotrope bekannt. Im Folgenden wird vom α-
Allotrop mit einer doppelt-hexagonalen Kristallstruktur und einer Dichte
von 12,0 g/cm3 ausgegangen (Lide, 2004).
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(a) Kritische Masse (b) Kritischer Radius

(c) Materialmenge

Abbildung 3.4: Ergebnisse für Np-237 in Abhängigkeit verschiedener Lage-
rungszeiten.

Wie bei Neptunium haben die Vereinigten Staaten von Amerika im
November 1998 öffentlich bekannt gegeben, dass es möglich ist, aus Ameri-
cium eine Kernwaffe herzustellen (Albright und Kramer, 2005).

Abbrand

In Abbildung 3.5 sind die Ergebnisse für verschiedene Abbrände dargestellt.
Die wesentlichen Beiträge im Element sind die Isotope Am-241 und Am-243.
Deren Verhältnis verändert sich stark im Laufe der Standzeit. Während der
Anteil an Am-241 stark abfällt, steigt der Anteil an Am-243. Beide Beiträge
sind bei einem Abbrand von 20,8 GWd/t annähernd identisch. Durch diese
starke Veränderung des Isotopenvektors steigt die Kritische Masse von
96,8 kg auf 225,3 kg bei Entladung an. Diese Zunahme der Kritischen Masse
kommt durch den durchschnittlich höheren Spaltungswirkungsquerschnitt
von Am-241 im Gegensatz zu Am-243 zustande.
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(a) Kritische Masse (b) Kritischer Radius

(c) Produzierte Menge (d) Materialmenge

Abbildung 3.5: Ergebnisse für Americium in Abhängigkeit verschiedener
Abbrände.

Insgesamt liegt der Americiumanteil bei Entladung bei 320 g pro Tonne
Schwermetall. Dies entspricht ungefähr der Hälfte des Neptuniumanteils
und ist wesentlich weniger als der Plutoniumanteil im Brennstoff.

Zerfall

Die Ergebnisse für Americium bei verschiedenen Lagerungszeiten sind in
den Abbildungen 3.6 dargestellt. Der Anteil an Am-243 fällt im Laufe der
Zeit stark, während der Anteil an Am-241 steigt. Bei Entladung liegt der
Am-241 Anteil noch bei 19,5 % und der Am-243 Anteil bei 80,1 %. Nach 20
Jahren liegen diese Anteile bereits bei 81,5 % respektive bei 18,4 %. Diese
große Veränderung des Isotopenvektors resultiert weniger aus der Halb-
wertszeit von Am-243 mit 7.400 Jahren, sondern vielmehr aus dem Zerfall
von Pu-241. Unter Betazerfall zerfällt Pu-241 in Am-241. Dies sorgt zudem
dafür, dass der Anteil an Americium im Brennstoff stark auf 1,8 kg pro
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(a) Kritische Masse (b) Kritischer Radius

(c) Materialmenge (d) Produzierte Menge

Abbildung 3.6: Ergebnisse für Americium in Abhängigkeit verschiedener
Lagerungszeiten.

Tonne Schwermetall nach 50 Jahren ansteigt. Dadurch sinkt die Kritische
Masse auf 101,9 kg nach 20 Jahren und auf 94,6 kg nach 50 Jahren.

Durch den Zerfall von Pu-241 wird das Americium im Laufe der Lage-
rungszeit proliferationsrelevanter. Während die in Deutschland prognosti-
zierten 10.500 Tonnen endzulagernder Brennelemente bei Entladung für 14
Kritischen Masse aus Americium genügen, könnten nach 50 Jahren bereits
199 Kernwaffen mit diesem Bestand bestückt werden. Da die Kritische
Masse nach langer Lagerung in einen militärisch akzeptablen Bereich fällt
und gleichzeitig die vorhandene Materialmenge zunimmt, steigt die mili-
tärische Nutzbarkeit von Americium je länger die Brennelemente vor der
Plutoniumabtrennung gelagert werden.
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3.2.4 Curium

Als drittes Transuran wurde Curium ebenfalls 1944 am metallurgischen
Kriegslabor der University of Chicago entdeckt. Es entstand durch den Be-
schuss von Pu-239 mit Alphateilchen. Mittlerweile sind 16 verschiedene
Isotope bekannt. Im Kernreaktor wird Curium aus Americium erbrütet:

241
95 Am

n,γ−−→ 242
95 Am

β−−−→ 242
96 Cm.

Bei den folgenden Berechnungen wird von einer Dichte von 13,51 g/cm3

ausgegangen (Lide, 2004).

Abbrand

(a) Kritische Masse (b) Kritischer Radius

(c) Produzierte Menge (d) Materialmenge

Abbildung 3.7: Ergebnisse für Curium in Abhängigkeit verschiedener Ab-
brände.

In Abbildung 3.7 ist zu erkennen, dass der Isotopenvektor im Laufe der
Standzeit ein ähnliches Verhalten zeigt wie bei Americium. Hier verändert
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sich die Konzentration von Cm-242 und Cm-244 stark. Durch den oberhalb
von 10 eV im Mittel höheren Spaltungswirkungsquerschnitt von Cm-244
gegenüber Cm-242 sinkt die Kritische Masse im Laufe der Standzeit stark
(vgl. Abbildung C.4). Zu Beginn der Standzeit liegt sie bei über 300 kg, um
auf 27,1 kg bei Entladung abzufallen. Die im Reaktor produzierte Menge
Curium ist mit bis zu 150 g pro Tonne Schwermetall vergleichsweise gering.

Obwohl wenig Material existiert, reicht die prognostizierte in Deutsch-
land endzulagernde Menge an Brennelementen für 58 Kritische Massen aus.
Ohne Betrachtung der Spontanspaltungsrate könnte daher Reaktor-Curium
als proliferationsrelevant eingeschätzt werden.

Zerfall

(a) Kritische Masse (b) Kritischer Radius

(c) Materialmenge (d) Produzierte Menge

Abbildung 3.8: Ergebnisse für Curium in Abhängigkeit verschiedener Lage-
rungszeiten.

Abgebildet sind die Ergebnisse für den Zerfall von Curium in Abbil-
dung 3.8. Aufgrund der geringen Halbwertszeit von maximal einigen
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tausend Jahren (vgl. Tabelle D.1) sinkt die gesamte Curiummenge nach 50
Jahren auf 25 g pro Tonne Schwermetall. Beispielsweise hat Cm-244 eine
Halbwertszeit von 18,1 Jahren. Die längste Halbwertszeit der betrachteten
Curiumisotope hat Cm-245 mit 8.500 Jahren. Gleichzeitig weist Cm-245
unterhalb von 1 MeV einen wesentlich höheren Spaltungswirkungsquer-
schnitt als Cm-244 auf (vgl. Abbildung C.4). Der sinkende Cm-244 und
der steigende Cm-245 Anteil im Curium sorgen für eine weiter abfallende
Kritische Masse im Laufe der Lagerungszeit auf 17,8 kg nach 50 Jahren.

Die Kritischen Massen liegen in einer ähnlichen Größenordnung wie je-
ne von Plutonium. Allerdings sorgt die geringe Halbwertszeit von Curium
dafür, dass nach einiger Zeit nur noch wenig Material für eine militärische
Nutzung vorhanden ist. Nach 50 Jahren müsste Curium aus ursprüng-
lichen 712 Tonnen Schwermetall abgetrennt werden, um eine Kritische
Masse zu erreichen. Das bedeutet, dass die Neptuniummenge in den 10.500
Tonnen endzulagernder Brennelemente für 14 Kritische Massen ausreicht.
Ein Missbrauch von Curium für den Bau einer Kernwaffe ist demnach mit
großen Schwierigkeiten verbunden.

3.2.5 Americium & Curium

Americium und Curium wurden als Gemisch in Metallform simuliert.
Dabei wurde die Dichte anhand der Elementverhältnisse berechnet, ausge-
hend von einer Americiumdichte von 12 g/cm3 und einer Curiumdichte
von 13,51 g/cm3.

Abbrand

In Abbildung 3.9 sind die Ergebnisse für verschiedene Abbrände dargestellt.
Bei geringer Standzeit ist der Anteil an Americium wesentlich höher als der
Curiumanteil. Dies verändert sich im Laufe der Standzeit: Der Anteil an
Americium im Gemisch fällt und der Curiumbeitrag steigt. Insbesondere
sinkt der Anteil an Am-241, während der Beitrag an Am-243 und Cm-244
zunimmt. Dies hat zur Folge, dass die Kritische Masse ein Maximum bei
136,6 kg und einem Abbrand von 16,7 GWd/t erreicht. Bei einem Abbrand
von 50 GWd/t liegt die Kritische Masse bei 85,0 kg; es wurden 460 g
Americium und Curium erbrütet, weniger als die Menge an Neptunium
beim gleichen Abbrand.

Insgesamt befindet sich die Kritische Masse bei Entladung damit in
einem für militärische Zwecke akzeptablen Bereich, da die prognostizierte
Menge an endzulagernden Brennelementen in Deutschland bereits für 56
Kritische Massen genügt.
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(a) Kritische Masse (b) Kritischer Radius

(c) Produzierte Menge (d) Materialmenge

Abbildung 3.9: Ergebnisse für Americium und Curium in Abhängigkeit ver-
schiedener Abbrände.

Zerfall

Die Ergebnisse für den Zerfall werden in Abbildung 3.10 präsentiert. Die
Abbildung 3.10d zeigt, wie der Anteil der Isotope Am-243 und Cm-244
sinkt und gleichzeitig der Anteil an Am-241 stark steigt. Dieses Verhalten
folgt aus der mit 18,1 Jahren kurzen Halbwertszeit von Cm-244 und aus
dem Zerfall von Pu-241 in Am-241. Durch den im Verhältnis sinkenden
Curiumanteil im Laufe der Jahre steigt die Kritische Masse leicht auf 88 kg
nach 30 Jahren an. Gleichzeitig sorgt der Pu-241 Zerfall für einen starken
Zuwachs der vorhandenen Materialmenge, wie sie auch bei Americium zu
beobachten ist (vgl. Kapitel 3.2.3). Nach 50 Jahren ist die Materialmenge
auf 1,85 kg pro Tonne Schwermetall angewachsen.

Allgemein liegt die Kritische Masse im gesamten Verlauf der Lagerungs-
zeit in einem militärisch akzeptablen Bereich. Im Vergleich zu Americium
fällt auf, dass die Kritische Masse beim Zerfall von Americium erst nach
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(a) Kritische Masse (b) Kritischer Radius

(c) Materialmenge (d) Produzierte Menge

Abbildung 3.10: Ergebnisse für Americium und Curium in Abhängigkeit
verschiedener Lagerungszeiten.

über 20 Jahren auf unter 100 kg fällt. Gleichzeitig steigt die insgesamt vor-
handene Materialmenge wie bei Americium im Laufe der Zeit stark an.
Nach 50 Jahren wird die heute in Deutschland endzulagernde Menge an
Brennelementen für die Konstruktion von 220 Kernwaffen ausreichen.

3.3 Einfluss eines Neutronen-Reflektors

Durch die Nutzung eines Neutronenreflektors kann die Kritische Masse
verringert werden. Der Reflektor wird um das spaltbare Material herum
angeordnet. Dabei besteht er bestenfalls aus einem Material mit hohem
elastischen Streuungswirkungsquerschnitt, geringem inelastischen Streu-
ungswirkungsquerschnitt und geringem Absorptionswirkungsquerschnitt.
Daher kommen beispielsweise Uran oder Beryllium in Frage. Durch den
Reflektor kommt es zu einem geringeren Neutronenausfluss. Viele Neutro-
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nen, welche das Spaltmaterial verlassen, werden im Reflektor gestreut und
können zurück in das Spaltmaterial gelangen, um weitere Kernspaltungen
zu induzieren (Reed, 2015).

Für diesen Abschnitt wurde der Einfluss eines Neutronenreflektors aus
Beryllium auf die Kritische Masse qualitativ mit KENO berechnet. Dabei
wurde die Geometrie einer Kugel aus spaltbarem Material mit einer 10 cm
dicken Berylliumummantelung simuliert. Für das spaltbare Material wur-
den die vier in dieser Arbeit betrachteten Elemente und das Gemisch ver-
wendet. Dabei wurde jeweils von dem Isotopenvektor bei einem Abbrand
von 50 GWd/t und nach einer Lagerungsdauer von 10 Jahren ausgegan-
gen. In Tabelle 3.5 sind die simulierten Werte der Kritischen Masse mit
und ohne Berylliumreflektor und ihre Differenz voneinander bei einem
Abbrand von 50 GWd/t dargestellt. In Tabelle 3.6 werden diese Werte für
eine Lagerungsdauer von 10 Jahren nach der Entladung präsentiert.

Tabelle 3.5: Kritische Massen von Vollkugeln und von Kugeln umgeben von
einem Reflektor aus Beryllium von 10 cm Dicke für Isotopenvektoren bei
Entladung nach einem Abbrand von 50 GWd/t.

Element Mc,Vollkugel Mc,mit Be-Reflektor Differenz
[kg] [kg] [%]

Np-237 65,9 46,2 -29,9
Plutonium 14,7 5,5 -62,6
Americium 225,3 155,2 -31,1
Curium 27,0 10,2 -62,2
Americium & Curium 85,0 49,5 -41,8

Tabelle 3.6: Kritische Massen von Vollkugeln und von Kugeln umgeben von
einem Reflektor aus Beryllium von 10 cm Dicke für Isotopenvektoren nach
einer Lagerungsdauer von 10 Jahren.

Element Mc,Vollkugel Mc,mit Be-Reflektor Differenz
[kg] [kg] [%]

Np-237 65,9 46,2 -29,9
Plutonium 14,8 5,6 -62,1
Americium 113,6 77,2 -32,0
Curium 20,4 7,4 -63,7
Americium & Curium 87,1 55,8 -35,9

Anhand der Differenz ist zu erkennen, dass die Abnahme der Kritischen
Masse durch den Reflektor bei den Elementen in beiden Fällen vergleichbar
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ist. Lediglich bei dem Gemisch aus Americium und Curium lässt sich
ein leichter Unterschied erkennen: Nach dem Abbrand sinkt die Kritische
Masse durch den Reflektor um 41,8 %, nach 10 Jahren Lagerung nur noch
um 35,9 %.

Es zeigt sich, dass insbesondere bei Plutonium und Curium ein Reflek-
tor einen großen Einfluss auf die Kritische Masse hat. Hier verringert der
Reflektor die Kritische Masse um über 60 %. Dies liegt daran, dass diese
Elemente einen besonders hohen Spaltwirkungsquerschnitt im schnellen
Energiebereich aufweisen (vgl. Anhang C). Bei den anderen Spaltmate-
rialien sorgt der Reflektor für eine Verringerung der Kritischen Masse im
Bereich von 30 bis 40 %.

Dies ist zwar nur eine qualitative Analyse mit ausgewählten Werten,
doch es zeigt, wie durch den Einsatz eines Neutronenreflektors die benötig-
te Menge für den Bau einer Kernwaffe stark gesenkt werden kann. Sogar
mit einer Menge an Spaltmaterial, die geringer ist als die Kritische Masse
einer Vollkugel, kann das Material einer militärischen Anwendung zuge-
führt werden. Eine weitere Minderung der benötigten Materialmenge kann
durch die Anwendung des Implosionsdesigns erreicht werden (Reed, 2015).
Gleichzeitig wird mit diesem Design eine höhere Sprengkraft erzeugt.

3.4 Einfluss der Spontanspaltungsrate

Um die Nutzbarkeit eines Materials für eine Kernwaffe zu bewerten, ist die
Spontanspaltungsrate (siehe Kapitel 2.2.1) ein wichtiger Faktor. Für eine
simple Kernwaffe nach dem Kanonenrohr-Design, welches bei der Little
Boy-Bombe genutzt wurde, wird das spaltbare Material zunächst in zwei
unterkritischen Hälften gelagert. Bei der Zündung werden diese unterkriti-
schen Hälften mittels einer Sprengladung zu einer kritischen Geometrie
zusammengepresst. Sollte das Material jedoch eine sehr hohe Spontanspal-
tungsrate haben, entstehen bereits viele Neutronen bevor die Geometrie
vollständig vereinigt ist. Durch diese spontanen Neutronen setzt die Ket-
tenreaktion unter Umständen zu früh ein, wodurch insgesamt weniger
Material gespalten wird, was wiederum zu einer geringeren Sprengkraft
führt.

Die Spontanspaltungsrate wird mit Formel 2.7 berechnet. Die Werte
der verschiedenen Isotope für die Halbwertszeit T1/2, das Spontanspal-
tungsverzweigungsverhältnis ΩSF und das Atomgewicht MAtom sind der
ENDF/B-VI.8 Datenbank entnommen. Beide Werte, für die Halbwerts-
zeit und das Verzweigungsverhältnis, sind mit einer Unsicherheit in der
Datenbank angegeben. Für die Rechnung mit diesen Werten wurde die
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Tabelle 3.7: Übersicht der Spontanspaltungsraten NSF für verschiedene Iso-
tope berechnet aus der Halbwertszeit T1/2 und der Spontanspaltungswahr-
scheinlichkeit ΩSF. Die Daten stammen aus der ENDF/B-VI.8 Datenbank.

Isotop T1/2 ΩSF NSF
[s] [%] [g−1 s−1]

Np-237 (6,75 ± 0,03)×1013 - -
Pu-236 (9,15 ± 0,31)×107 (8,50 ± 1,50)×10−8 (1,64 ± 0,30)×104

Pu-238 (2,77 ± 0,01)×109 (1,90 ± 0,10)×10−7 (1,20 ± 0,06)×103

Pu-239 (7,61 ± 0,01)×1011 4,40 ×10−10 (1,01 ± 0,01)×10−2

Pu-240 (2,07 ± 0,01)×1011 (5,70 ± 0,10)×10−6 (4,79 ± 0,08)×102

Pu-241 (4,53 ± 0,03)×108 - -
Pu-242 (1,18 ± 0,01)×1013 (5,49 ± 0,08)×10−4 (8,03 ± 0,12)×102

Am-241 (1,37 ± 0,01)×1010 (3,77 ± 0,08)×10−10 (4,78 ± 0,10)×10−1

Am-242 (5,77 ± 0,01)×104 - -
Am-242m (4,45 ± 0,06)×109 (1,60 ± 0,60)×10−8 (6,20 ± 2,33)×101

Am-243 (2,33 ± 0,01)×1011 (3,70 ± 0,90)×10−9 (2,73 ± 0,66)×10−1

Cm-242 (1,40 ± 0,01)×107 (6,33 ± 0,13)×10−6 (7,76 ± 0,16)×106

Cm-243 (8,99 ± 0,06)×108 - -
Cm-244 (5,71 ± 0,01)×108 (1,35 ± 0,01)×10−4 (4,03 ± 0,02)×106

Cm-245 (2,68 ± 0,06)×1011 - -
Cm-246 (1,49 ± 0,03)×1011 (2,61 ± 0,01)×10−2 (2,97 ± 0,06)×106

Formel

NSF = Na ·
ln(2) ·ΩSF

T1/2
(3.1)

genutzt. Der Fehler der Spontanspaltungsrate ∆NSF kann mittels Fehler-
fortpflanzung bestimmt werden. Es ergibt sich die Formel

∆NSF =

√√√√( ln(2) · Na

T1/2
∆ΩSF

)2

+

(
ln(2) · Na ·ΩSF

T2
1/2

∆T1/2

)2

. (3.2)

Eine Übersicht der berechneten Spontanspaltungsraten für alle betrach-
teten Isotope findet sich in Tabelle 3.7.

Um die Spontanspaltungsrate für die unterschiedlichen Elemente wäh-
rend der Standzeit und des Zerfalls zu bestimmen, kann die Spontanspal-
tungsrate der einzelnen Isotope mit dem Isotopenmischungsverhältnis
im Reaktor gewichtet werden. Auf diese Weise kann gezeigt werden, wie
sich die Spontanspaltungsrate der Elemente während des Abbrands und
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Tabelle 3.8: Spontanspaltungsraten NSF von Elementen nach einem Abbrand
von 50 GWd/t. Zum Vergleich ist die Spontanspaltungsrate von waffenfähi-
gem Plutonium (WPG Pu) mit 95 % Anteil von Pu-239 angegeben.

Element NSF
[g−1 s−1]

Neptunium 0
Plutonium (2,19 ± 0,02)×102

Americium (4,68 ± 0,79)×101

Curium (4,48 ± 0,03)×106

Americium & Curium (1,41 ± 0,01)×106

WPG Pu (95% Pu-239) (2,39 ± 0,04)×101

des Zerfalls verändert. In Tabelle 3.8 sind die Spontanspaltungsraten nach
einem Abbrand von 50 GWd/t gezeigt.

Bekannt ist, dass sich zur Zeit des Manhattan Projektes keine simple
Atombombe nach dem Kanonenrohr-Prinzip aus Plutonium bauen ließ.
Die Spontanspaltungsrate von waffenfähigem Plutonium mit sehr geringer
Verunreinigung durch Pu-240, welches eine sehr hohe Spontanspaltungs-
rate aufweist, ist zu hoch. Daher griff man für die Trinity- und Fat Man-
Bombe auf das Implosionsdesign zurück. Heute ist zudem bekannt, dass
sich Reaktorplutonium, d. h. Plutonium aus abgebrannten Brennelementen,
prinzipiell für Atomwaffen nutzen lässt (Mark, 1993).

Daraus lässt sich schließen, dass für eine Waffe nach dem Implosionsde-
sign Elemente genutzt werden können, welche eine Spontanspaltungsrate
von weniger als einigen Hundert Spaltungen pro g−1 s−1 aufweisen. Wie
aus Tabelle 3.8 zu entnehmen ist, trifft dies auf Neptunium, Plutonium und
Americium zu. Hier herrscht nach einem Abbrand von 50 GWd/t ein Proli-
ferationsrisiko. Auf der anderen Seite kommen Curium und ein Gemisch
aus Americium und Curium nicht in Frage. Aus diesen Stoffen wäre es
vermutlich technisch sehr aufwendig oder unmöglich, eine Kernwaffe zu
bauen.



Kapitel 4

Zusammenfassung & Ausblick

Das Risiko, Elemente aus Leichtwasserreaktor-Brennelementen für den Bau
von Kernwaffen zu missbrauchen, kann auf Basis der Kritischen Masse
beurteilt werden. Zu deren Berechnung wurden die Neutronentransport-
theorie und der Monte-Carlo-Code KENO verwendet. Hierfür wurden
die für die Monte-Carlo-Simulation benötigten Parameter bestimmt und
implementiert. Erstmals wurden die Kritischen Massen der verschiede-
nen Minoren Actinoide aus LWR-Brennelementen zu unterschiedlichen
Zeitpunkten des Abbrands und der konsekutiven Lagerung bestimmt. Es
erfolgte ein Abgleich mit ausgewählten Literaturwerten und aus histori-
schem Interesse ein Vergleich mit der Neutronendiffusionstheorie.

Mit den berechneten Werten wurde das Proliferationsrisiko eines durch
Partitionierung und Transmutation veränderten Brennstoffkreislaufs be-
wertet. Dazu wurden einzelne Transurane mit Isotopenvektoren bei ver-
schiedenen Abbränden und zu unterschiedlichen Zeitpunkten nach der
Entladung betrachtet. Auf diese Weise konnte erstmals das Proliferations-
risiko der einzelnen Reaktor-Transurane zu verschiedenen Zeitpunkten
im Brennstoffkreislauf bestimmt werden. Berücksichtigung fand dabei die
Spontanspaltungsrate und das damit einhergehende Risiko der Prädetona-
tion. Die Proliferationsrisikobewertung kann für die einzelnen Transurane
wie folgt zusammengefasst werden:

• Bei Plutonium herrscht ein sehr hohes Proliferationsrisiko. Durch
eine sehr kleine Kritische Masse, eine hohe Produktionsrate und
eine lange Halbwertszeit bleibt es lange proliferationsrelevant. IAEO
Safeguards Maßnahmen sind unabdingbar.

• Das Proliferationsrisiko von Neptunium kann aufgrund der mit 65
kg im militärisch akzeptablen Bereich liegenden Kritischen Masse
ebenfalls als hoch eingeschätzt werden. Die mit 2,1 Millionen Jahren

51
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sehr lange Halbwertszeit und die damit einhergehende kaum vorhan-
dene Spontanspaltungsrate führen dazu, dass Neptunium ebenfalls
durch die IAEO überwacht werden muss.

• Kurz nach Entladung liegt die Kritische Masse von Americium bei
über 200 kg, fällt allerdings stark auf ca. 100 kg nach 20 Jahren ab.
Daher ist das Proliferationsrisiko von Americium zunächst geringer
als jenes von Neptunium, steigt jedoch im Lauf der Lagerungszeit
an. Die Spontanspaltungsrate liegt in einem für militärische Zwecke
akzeptablen Bereich, weshalb die Americiumbestände überwacht
werden müssen.

• Trotz der sehr kleinen Kritischen Masse liegt bei Curium durch die ho-
he Spontanspaltungsrate ein geringes Proliferationsrisiko vor. Auch
eine Mischung aus Americium und Curium verändert die Spontan-
spaltungsrate kaum. In beiden Fällen wird es kaum möglich sein, eine
Kernwaffe zu konstruieren.

Die Ergebnisse dieser Bewertungen sind in Tabelle 4.1 anschaulich
zusammengefasst.

Tabelle 4.1: Übersicht der Bewertung des Proliferationsrisikos der verschie-
denen Transurane. Die Bewertungsskala reicht von einem geringen (-) bis zu
einem sehr hohen Proliferationsrisiko (+++).

Element Proliferationsrisiko Proliferationsrisiko
bei Entladung bei Lagerung

Pu +++ +++
Np ++ ++
Am + ++
Cm - -
Am + Cm - -

Es konnte damit eindeutig gezeigt werden, dass sich Neptunium und
Americium aus Leichtwasserreaktoren für den Bau von Kernwaffen eignen.
Spätestens wenn Partitionierung und Transmutation einen industriellen
Maßstab erreicht haben, müssen diese Bestände durch die IAEO überwacht
werden. Safeguards Maßnahmen wie bei Plutonium sind notwendig. Damit
können die Ergebnisse anderer Studien bestätigt werden. Insbesondere ein
Zitat aus dem 2004 veröffentlichten IAEO-Report Implications Of Partitioning
And Transmutation In Radioactive Waste Management muss betont werden:

„The long term impact of P&T on nuclear non-proliferation could beco-
me significant and extensive when the application of a P&T cycle reaches
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the industrial scale. It would involve institutional arrangements (political,
legal and commercial) and IAEA safeguards“ (IAEO, 2004).

Nachdem das Proliferationsrisiko der Transurane aus Leichtwasser-
reaktor-Brennelementen eingeschätzt wurde, sollten in Zukunft weitere
Berechnungen für schnelle Reaktoren angestrengt werden. Diese sind von
großem Interesse, da sie essentiell bei der industriellen Nutzung von P&T
sein werden.

Bei zukünftigen Berechnungen könnten zudem weitere Kombinationen
Minorer Actinoide simuliert werden. In dieser Arbeit wurde bereits das be-
sonders leicht anfallende Gemisch aus Americium und Curium betrachtet,
allerdings sind bei der Partitionierung auch weitere Zusammensetzun-
gen Minorer Actinoide denkbar. Hierfür wird eine intensive Auseinander-
setzung mit der Partitionierung und den chemischen Eigenschaften der
entsprechenden Elemente notwendig.

Der in dieser Arbeit ausgeklammerte Aspekt des effektiven Nutzens von
P&T wird zukünftig im Mittelpunkt vieler Veröffentlichungen stehen. Die
Umweltverträglichkeit dieser Technik im Hinblick auf die Endlagerungs-
problematik bedarf einer umfassenden Bewertung. Hierfür sind präzise
Langzeit-Sicherheitsanalysen und -maßstäbe notwendig.
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Anhang A

Kritische Gleichung aus der
Diffusionstheorie

Ausgehend von Kapitel 2.3.3 wird im Folgenden die monoenergetische
Diffusionstheorie betrachtet. Dabei wird nur eine einzige Neutronenenergie
berücksichtigt, und es werden alle benötigten Werte für diese Energie
gemittelt. Präziser wäre eine Theorie, bei der die Neutronenenergie in
mehrere Energiebereiche eingeteilt wird, allerdings ist diese wesentlich
schwieriger analytisch zu lösen. Außerdem ist bei der Kernspaltung vor
allem das schnelle Spaltspektrum von Interesse und in diesem Bereich
sind die Wirkungsquerschnitte relativ konstant. Daher wird von einer
Neutronenenergie von 2 MeV ausgegangen, der mittleren Energie eines
durch Spaltung freigesetzten Neutrons (vgl. Abbildung 2.2).

Die hier gemachten Berechnungen gehen von einer isotropen Streuung
der Neutronen an den Kernen aus. Es lässt sich allerdings beobachten,
dass bei hohen Energien eine Streuung der Neutronen in kleinen Winkeln
zur Flugrichtung bevorzugt wird (Reed, 2015). Dies kann in diesem Fall
vernachlässigt werden, da dieser Effekt bei schweren Kernen sehr gering
ist (Oldekop, 1975). Daraus ergibt sich, dass der Transportwirkungsquer-
schnitt, welcher den totalen vermindert um den elastischen Streuungswir-
kungsquerschnitt beschreibt, gleich dem totalen Wirkungsquerschnitt für
Neutronen gesetzt wird (σTransport = σtotal).

Im Folgenden wird von einer Kugel aus reinem Spaltmaterial im unend-
lichen homogenen Medium als Geometrie ausgegangen. Die Herleitung
folgt (Reed, 2015).

Mit Hilfe der Diffusionstheorie ergibt sich für die zeitabhängige Neu-
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tronendichte nn in einer Kugel die Beziehung

∂nn

∂t
=

vn

µ f
(ν− 1)nn(r, t)︸ ︷︷ ︸

Erzeugte Neutronen

+
µtvn

3
(∇2nn(r, t))︸ ︷︷ ︸

Neutronenausfluss

. (A.1)

Diese Gleichung wird im Anhang G von Reed (2015) erklärt, wobei die
Herleitung dort von Serber (1992) inspiriert wurde. Hier bezeichnet vn die
mittlere Geschwindigkeit der Neutronen, ν die im Mittel pro Spaltprozess
emittierten Neutronen, µt die totale und µ f die mittlere freie Spaltungs-
weglänge. Der erste Term der Gleichung gibt die im Medium erzeugten
Neutronen an, der zweite Term beschreibt den Neutronenausfluss aus der
Kugel. Aufgrund der Kugelsymmetrie reduziert sich der Laplace-Operator
auf die radiale Komponente in Kugelkoordinaten:

∇2
r =

1
r2

∂

∂r

(
r2 ∂

∂r

)
. (A.2)

Mit der Annahme, dass die Lösung für die raum- und zeitabhängige Neu-
tronendichte in der Form nn(r, t) = nn,r(r)nn,t(t) darstellbar ist, kann die
Gleichung A.1 als

1
nn,t

(
∂nn,t

∂t

)
=

(
ν− 1

τ

)
+

D
nn,r

[
1
r2

∂

∂r

(
r2 ∂nn,r

∂r

)]
(A.3)

geschrieben werden. Hier wurde der Diffusionskoeffizient

D =
µtvn

3
(A.4)

und die mittlere Zeit, in welcher ein Neutron ein Atom spaltet,

τ =
µ f

vn
(A.5)

eingefügt. Die Lösung der Differentialgleichung A.3 lässt sich durch Tren-
nung der Variablen mithilfe der Trennungsvariable a/τ als

nn,t(t) = nn,0 e(a/τ)t (A.6)

bestimmen. Dabei ist nn,0 die Neutronendichte im Kern der Vollkugel
zum Zeitpunkt t = 0. Indem der rechte Teil der Gleichung A.3 gleich der
Trennungsvariable a/τ gesetzt wird, lässt sich diese Gleichung als

1
d2 +

1
nn,r

[
1
r2

∂

∂r

(
r2 ∂nn,r

∂r

)]
= 0 (A.7)
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mit der charakteristischen Länge

d =

√
µ f µt

3 (−a + ν− 1)
(A.8)

schreiben. Es kann nun eine dimensionslose Größe x als

x =
r
d

(A.9)

definiert werden. Damit lässt sich zeigen, dass die Lösung der Differential-
gleichung A.7 mit

nn,r(r) =
(

sin(x)
x

)
(A.10)

gegeben ist. Diese Lösung kann für die Neutronendichte in die Gleichung
A.7 eingesetzt werden. Weiterhin bedarf es einer Randbedingung, um den
kritischen Radius Rc bestimmen zu können. Diese Randbedingung ist nach
Serber (1992) mit

nn(Rc) = −
2µt

3

(
∂nn

∂r

)
Rc

= −2µt

3d

(
∂nn

∂x

)
Rc

(A.11)

gegeben. Diese Beziehung beschreibt den Neutronenfluss an der Oberfläche
der Kugel. Mithilfe dieser Randbedingung, der Substitution A.9 und der
Neutronendichte A.10 lässt sich die Gleichung A.7 in der Form

x cot(x) + εx− 1 = 0 (A.12)

mit
ε =

3d
2µt

(A.13)

darstellen. Die Gleichung A.12 wird im Folgenden als Cotangens-Gleichung
bezeichnet. Diese muss nach r = Rc aufgelöst werden, um den kritischen
Radius mit k = 1 zu bestimmen. Dies ist analytisch nicht möglich. Wenn
man die Variable a null setzt, lässt sich numerisch eine Lösung finden.
Dafür wird x so gewählt, dass die Cotangens-Gleichung gegen Null läuft,
wobei x = 0 keine sinnvolle Lösung darstellt.



Anhang B

KENO Eingabedatei

Code B.1: Beispiel für eine KENO-V.a Eingabedatei. Diese wurde für die Suche
mittels CSAS5S nach dem Kritischen Radius einer Plutoniumkugel genutzt.

=c s a s 5 s
vol lkuge l s imulat ionen fuer k r i t i s c h e n radius
v6−238
read composition
wtptPu 1 1 9 . 7 6

94236 5 .04698 e−08
94238 0 .00297
94239 98 .20636
94240 1 .71454
94241 0 .0757
94242 0.0004299495

1 293 end
end composition
read parameter
npg=30000
htm=yes
end parameter
read geometry
g loba l uni t 1
com=" vol lkuge l "
sphere 1 1 4
end geometry
end data
read search
c r i t i c a l dimension
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more
a l t e r

+con =0.5
−con=−0.5
uni t =1
region =1
radius =1

end search
end



Anhang C

Mikroskopische
Wirkungsquerschnitte

Die folgenden Grafiken wurden mit dem Programm Javapeno erstellt. Java-
peno (Java Plots Especially Nice Output) ist Teil der SCALE 6.1 Umgebung
und greift auf die Wirkungsquerschnitte der ENDF/B-VI und ENDF/B-VII
Datenbanken für einen kontinuierlichen Energiebereich zurück. In den
folgenden Abbildungen ist der mikroskopische Spaltungswirkungsquer-
schnitt verschiedener Isotope dargestellt.
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Abbildung C.1: Übersicht der mikroskopischen Wirkungsquerschnitte für
verschiedene Plutoniumisotope. Die Daten sind der ENDF/B-VII Datenbank
entnommen.

Abbildung C.2: Übersicht der mikroskopischen Wirkungsquerschnitte für
Neptunium-237. Die Daten sind der ENDF/B-VII Datenbank entnommen.
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Abbildung C.3: Übersicht der mikroskopischen Wirkungsquerschnitte für
verschiedene Americiumisotope. Die Daten sind der ENDF/B-VI Datenbank
entnommen.

Abbildung C.4: Übersicht der mikroskopischen Wirkungsquerschnitte für
verschiedene Curiumisotope. Die Daten sind der ENDF/B-VI Datenbank
entnommen.



Anhang D

Halbwertszeiten einiger Isotope

Tabelle D.1: Übersicht der Halbwertszeiten verschiedener Isotope. Die Daten
stammen aus der ENDF/B-VI.8 Datenbank.

Isotop T1/2
[a]

Np-237 (2,14 ± 0,01)×106

Pu-236 (2,90 ± 0,10)
Pu-238 (8,77 ± 0,03)×101

Pu-239 (2,41 ± 0,01)×104

Pu-240 (6,56 ± 0,01)×103

Pu-241 (1,44 ± 0,01)×103

Pu-242 (3,73 ± 0,01)×105

Am-241 (4,33 ± 0,01)×102

Am-242 (1,83 ± 0,01)×10−3

Am-242m (1,41 ± 0,02)×102

Am-243 (7,37 ± 0,01)×103

Cm-242 (4,46 ± 0,01)×10−1

Cm-243 (2,85 ± 0,02)×101

Cm-244 (1,81 ± 0,01)×101

Cm-245 (8,50 ± 0,20)×103

Cm-246 (4,73 ± 0,10)×103
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