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Abstract: Wir berichten hier iiber eine nuklearforensische
Analyse verschiedener Uranmaterialien aus deutschen Nukle-
arprojekten der 1940er Jahre, bei denen Uranmetall in ver-
schiedenen Geometrien verwendet wurde. Mithilfe des *°Th/
P4U.Isotopenverhiiltnisses konnte fiir das Metall ein Produk-
tionszeitraum von 1940 bis 1943 bestimmt werden. Die geo-
graphische Herkunft des Urans wurde anhand des Spuren-
gehalts an Seltenerdelementen und der Strontium-Isotopen-
verhdltnisse bestimmt. Die Ergebnisse zeigen, dass das bei den
deutschen Nuklearprojekten verwendete Uran aus Minen in
der Tschechischen Republik stammt. *°U und *°Pu wurden in
Spuren nachgewiesen. Diese entsprechen in etwa der Hiufig-
keit dieser Isotope in Uranerzen, woraus sich ableiten lisst,
dass die untersuchten Uranmetalle keinem signifikanten Neu-
tronenfluss ausgesetzt waren.

Schon bald nach Entdeckung der Kernspaltung!! wurde
deren Potential als nutzbare Energiequelle erkannt. Inner-
halb weniger Monate nach der Entdeckung konnten ver-
schiedene Charakteristika des Spaltprozesses identifiziert
werden,” und im Jahr 1942 wurde die erste kiinstliche nu-
kleare Kettenreaktion erzeugt. Als Folge wurden in den USA
und in Deutschland Projekte zur technischen Nutzung der
Kernspaltung initiiert.®”! Inwieweit die deutschen Nuklear-
projekte der 1940er Jahre eine militidrische Intention hatten
oder auf die Konstruktion eines Kernreaktors zur Energie-
produktion zielten — oder eine Kombination beider — wurde
bereits vielfach diskutiert.’>%! Die Experimente zur Neu-
tronenmultiplikation in verschiedenen Brennstoffanordnun-

gen wurden von zwei Gruppen unter Leitung von W. Hei-
senberg am KWI fiir Physik, Berlin, und von K. Diebner vom
Heereswaffenamt durchgefiihrt. Die Gruppe um Heisenberg
verwendete alternierende Schichten von Brennstoff und
Moderator, wie etwa Uranplatten (mit K. Wirtz in Berlin),
wihrend die Gruppe um Diebner von einer Wiirfelanordnung
ausging.*****l Heisenberg iibernahm spiter die Wiirfelan-
ordnung, nachdem er deren iiberlegene Neutronenokonomie
erkannt hatte.

Das letzte Experiment, B8, fand im Mairz 1945 statt,[3
nach dem Umzug des KWI fiir Physik nach Hechingen, nahe
Haigerloch im Schwarzwald. Anstelle der Uranplatten
wurden 664 Wiirfel aus Uranmetall (ca. 1.5t Uran) der
Diebnerschen Gruppe als Brennstoff genutzt (Abbil-
dung 1), womit eine Neutronenmultiplikation um den
Faktor 6.7 erreicht wurde. Das Erreichen der Kritikalitét
wurde fiir ein um 50 % groBeres Reaktorvolumen erwartet.“

Die meisten Uranwiirfel wurden im April 1945 von der
ALSOS-Mission beschlagnahmt.”***! Etwa 20 Jahre spiter
tauchten etliche Wiirfel (im Folgenden ,,Heisenberg-Wiirfel
genannt) in Stiddeutschland auf. Einer der Wiirfel wurde 1998
vom Bundesamt fiir Strahlenschutz (BfS) untersucht und
zur Klarung der Authentizitdt mittels nuklearer Forensik an
das ITU geschickt. Zwei Jahre spater wurde am Max-Planck-
Institut (MPI) fiir Kernphysik in Heidelberg eine Platte aus
Uranmetall aufgefunden. Diese Platte (im Folgenden ,,Wirtz-
Platte” genannt) wurde in Zusammenhang gebracht mit den
Experimenten der Heisenberg-Wirtz-Gruppe; die weitere
Untersuchung erfolgte ebenfalls am I'TU.
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Abbildung 1. Photo des B8-,Uranbrenners“ mit 664 Wiirfeln !

Die hier vorgestellten Experimente sind als nuklearfo-
rensische Untersuchung strukturiert!” und zielen auf die fol-
genden Fragestellungen ab:

Welches sind die makroskopischen Parameter und die
Elementzusammensetzung des Materials? Was ist sein Alter,
d.h. wie lange liegt die letzte chemische Trennung des Urans
von seinen Zerfallsprodukten zuriick? Ist das Isotop **U in
den Uranmetallen angereichert? War das Uran einem signi-
fikanten Neutronenfluss ausgesetzt? Wo wurde das fiir die
Herstellung der Uranmetalle verwendete Uranerz gefordert ?

Zur Beantwortung dieser Fragen wurden verschiedene
charakteristische Groen bestimmt, wie etwa die Isotopen-
verhéltnisse ZTh/?*U, #+#556U/28U, 2Pu/**U und ¥'Sr/*Sr
sowie die H4iufigkeitsverteilung der Seltenerdelemente
(SEE). Etliche dieser GroBen wurden auch fiir eine Probe
von Ammoniumdiuranat (,,yellow cake“) aus dem Labor von
Hahn und StraBmann am KWI fiir Chemie in Berlin (im
Folgenden genannt ,Hahn-YC*“) sowie fiir Uranerz und
Uranerzkonzentrate (UOC) aus Joachimsthal/Jachimov
(Erzgebirge) und der Shinkolobwe-Mine (im ehemaligen
Belgisch Kongo) als potenzielle Herkunftsorte des Urans. Die
Ergebnisse stellen einen experimentellen Beitrag dar zur
Diskussion deutscher Nuklearprojekte wiahrend der ersten
Hilfte der 1940er Jahre.

Experimentelles

Die folgenden drei Uranmetallproben wurden untersucht:
180 mg Pulver von einem Uranwiirfel des BfS (Heisenberg-
Wiirfel I), eine Scheibe (47.8 g, 1 mm dick), die von einem
Wiirfel des ,,Atomkeller-Museums* in Haigerloch abgeségt
wurde (Heisenberg-Wiirfel IT), sowie etliche kleinere, von der
Wirtz-Platte abgesigte Stiicke (Abbildung 2).

Mit dem Heisenberg-Wiirfel I wurden aufgrund der geringen
Probenmenge nur wenige Messungen durchgefiihrt; alle Er-
gebnisse zum Wiirfel stammen, falls nicht explizit erwéhnt,
vom Exemplar II.

Uranproben wurden in Salpetersdure gelost und chemisch
aufgetrennt® zur Analyse der Elemente Sr, Th, U und Pu
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Abbildung 2. Photos der analysierten Proben. Links: Heisenberg-Wiir-

fel I (5 cmx5 cmx5 cm). Rechts: Wirtz-Platte (Trapez mit 18 cm Basis,
1 cm Dicke, abgebrochene Spitze unten rechts).

mittels folgender Methoden: Thermionen-Massenspektro-
metrie (TIMS) fiir 2226281 Beschleuniger-Massen-
spektrometrie (AMS) fiir 2U,!'% Massenspektrometrie mit
induktiv gekoppeltem Plasma und Multikollektor (MC-ICP-
MS) fiir Strontiumisotope,® Sektorfeld-ICP-MS fiir Selte-
nerdelemente®™ und Altersbestimmung, Alpha-Spektrome-
trie (AS) fiir Altersbestimmung! und Resonanzionisations-
Massenspektrometrie (RIMS) fiir 2’Pu.’ Alle genannten
Messfehler entsprechen einer 2 o-Standardabweichung (,,ex-
panded uncertainty with coverage factor k=2), falls nicht
anders angegeben.

Makroskopische Untersuchung

Der Heisenberg-Wiirfel hat eine Kantenldnge von 5 cm und
eine Masse von 2.4 kg. In der Mitte zweier gegeniiberliegen-
der Kanten befindet sich je eine Einkerbung (Abbildung 2,
links) fiir die Befestigungsdréhte (siche Abbildung 1). Die
Wirtz-Platte hat die Form eines Trapezes mit 18 cm Basis,
1 cm Dicke und einer fehlenden Spitze von etwa 1 cm (Ab-
bildung 2, rechts).

Die Heisenberg-Wiirfel entsprechen der Beschreibung der
Uranmetallwiirfel, die von Degussa in den Jahren 1943-1944
hergestellt und in den G3- und B8-Experimenten verwendet
wurden.*! Die Wirtz-Platte ist vermutlich das Bruchstiick
einer grofleren Metallplatte, wie sie fiir frithere Experimente
produziert und verwendet wurden (z.B. B6, B7)."! Die Form
der analysierten Proben legt daher nahe, dass sie fiir die
Reaktorexperimente der Gruppen um Heisenberg und
Diebner produziert wurden.

Analyse von Uranisotopen

Isotopenverhéltnisse des Urans wurden im Heisenberg-
Wiirfel, der Wirtz-Platte und der Hahn-YC-Probe gemessen.
Das *U/*¥U-Atomzahlverhiltnis stimmt bei den drei Proben
gut iiberein (Tabelle 1) und entspricht dem natiirlichen Ver-
haltnis," in den Proben befindet sich also kein angereicher-

Tabelle 1: Mit TIMS ermittelte 2°U/?**U- und #*U/**U-Isotopenverhilt-
nisse (Zahl der Atome).

Probe ZSSU/238U 234U/238U

Heisenberg-Wiirfel ~ (7.2526+0.0053)x10™°  (5.4809 +0.0067) x10~°
Wirtz-Platte (7.2531£0.0053) x 10~ (5.47810.0074) x10~°
Hahn-YC (7.2584£0.0103)x10~°  (5.4819+0.0120)x10°°
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tes #5U. Dieses Ergebnis passt zum damaligen Stand der
deutschen Anreicherungstechnologie,” die sich in einem
Entwicklungsstadium befand."¥ Die natiirliche Hiufigkeit
von U kann hingegen aufgrund chemischer Fraktionie-
rungseffekte variieren, z. B. durch bevorzugte Auslaugung des
24U durch a-RiickstoB als Folge des **U-a-Zerfalls. Das 2*U/
#8U-Verhiltnis wird daher als Parameter fiir die Geolokali-
sierung verwendet. Die hier gemessenen **U/**U-Verhilt-
nisse sind hingegen nicht signifikant verschieden. Dies legt
nahe, dass das fiir die drei Proben verwendete Uranerz aus
derselben Mine stammt.

Isotopen- und Elementanalyse von Spurenbestandteilen

Die Isotopenzusammensetzung von Spurenbestandteilen in
Uranerzen (z.B. Sr) kann Hinweise auf den Herkunftsort des
verarbeiteten Urans liefern: Im Verlauf der Uranerzverar-
beitung gelangt im allgemeinen ein Teil der Spurenelemente
unter Erhaltung der urspriinglichen Isotopenverhiltnisse in
das Produktmaterial. Dies gilt auch fiir die Verteilung von
Elementhéaufigkeiten, falls die Elemente dhnliche chemische
Eigenschaften aufweisen, wie im Fall der SEE.

Das ¥Sr/*Sr-Verhiltnis variiert in UOC um bis zu 10 %, von
etwa 0.70 bis 0.76.%4 Es hingt vom Typ und vom Alter des
Uranerzes ab sowie vom Rb/Sr-Verhiltnis. In dhnlicher Weise
konnen die SEE-H4aufigkeiten zur Unterscheidung verschie-
dener Minen und geologischer Strukturen dienen.®™ Als Si-
gnaturen kommen die Form der Haufigkeitsverteilung sowie
eine Europium- oder Cer-Héaufigkeitsanomalie in Frage.

Die im Heisenberg-Wiirfel, der Wirtz-Platte und der Hahn-
YC-Probe gemessenen ¥’Sr/*Sr-Verhiltnisse von 0.7037(33),
0.7078(10) bzw. 0.7071(30) stimmen im Rahmen der Mess-
fehler iiberein. Der *Sr/*Sr-Wert fiir Uranerz aus Joachims-
thal liegt im Bereich von 0.703 bis 0.707,"51 UOC aus Belgisch
Kongo (Archivprobe ITU) hat hingegen einen hoheren Wert
von 0.71101(8). Die Sr-Isotopenverhéltnisse in den unter-
suchten Uranproben liegen im Bereich der fiir Joachimsthal-
Erz bekannten Werte.

Die Haufigkeitsverteilung der SEE in den Uranmetallproben
und im Hahn YC sind in Abbildung 3 dargestellt, normiert
auf den SEE-Gehalt in Chondriten. Zwei Erzproben aus
Joachimsthal und Shinkolobwe sowie UOC aus dem friiheren
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-e-UOC aus Belgisch Kongo

-#-Wirtz-Platte
—#-Shinkolobwe-Erz
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Abbildung 3. Hiufigkeitsverteilung der Seltenerdelemente (SEE) der

untersuchten Uranproben, normiert auf den chondritischen SEE-
Gehalt.
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Belgisch Kongo wurden als Referenzen gemessen, da
Deutschland im diskutierten Zeitraum zu Uranmaterialien
aus diesen Regionen Zugang hatte.’” Die beiden Uranla-
gerstétten sind von unterschiedlicher geologischer Formation
(Joachimsthal - granitisch, Shinkolobwe - metamor-
phischl*®). Die Proben von Uranmetall, Joachimsthal-Erz und
Hahn-YC haben eine dhnliche SEE-Verteilung (signifikante
Eu-Anomalie und abfallende Héufigkeiten in Richtung
schwerer SEE). Die SEE-Haufigkeiten in Shinkolobwe-Erz
und UOC aus dem fritheren Belgisch Kongo sind hingegen
deutlich verschieden (Glockenkurve, keine Eu-Anomalie).
Dies ist ein deutlicher Hinweis darauf, dass das fiir den Hei-
senberg-Wiirfel, die Wirtz-Platte und den Hahn-YC verwen-
dete Uranerz in der Gegend von Joachimsthal abgebaut
wurde.

%80 und 39Pu als Neutronenflussindikatoren

U und *Pu werden in Reaktorsystemen durch Neutro-
neneinfang aus 2°U und **U erzeugt. Da die **U-H#ufig-
keiten in den Uranmetallproben unterhalb der mit TIMS er-
reichbaren Nachweisgrenze liegen, wurden die *U/**U-Iso-
topenverhiltnisse mittels AMS!'*!7 bei ANU, Canberra, und
UW, Wien, bestimmt. Die *U/**U-Verhiltnisse (Tabelle 2)

Tabelle 2: *°U/**U-Atomzahlverhiltnisse und Z°Pu/U-Massenverhalt-
nisse (g/gU) verschiedener mittels AMS und RIMS vermessener Proben.
Die Daten sind Mittelwerte von 2 bis 6 unabhingigen Messungen;
Messunsicherheiten von 1o (k=1).

Probe BOY/BEY [x 1071 g ®°Pu/gU [x 107"

Heisenberg-Wiirfel 0.9140.057 1.640.8"
1.00£0.04"

Wirtz-Platte 1.1040.05 1.4+0.79
1.11£0.03"

Hahn-YC 1.02+0.03" -

Joachimsthal-Erz - 8.5+2.8

[a] Daten von ANU, Canberra. [b] Daten von UW, Wien. [c] Daten von
UM, Mainz.

sind von der GréBenordnung 107" in den Uranmetallen und
im Hahn-YC. Die Verhiltnisse liegen im fiir Uranerze typi-
schen Bereich® von 1072 bis 3 x 107"°. Das U in den un-
tersuchten Proben ist daher natiirlichen Ursprungs. Das *°U/
U-Verhiltnis in der Natur wird vom lokalen thermischen
Neutronenfluss bestimmt, der selbst innerhalb derselben
Uranlagerstédtte Inhomogenitdten aufweisen kann. Literatur-
werte fiir Erz aus Joachimsthal (Jachymov, Tschechische
Republik) liegen im Bereich von (3.18 4 0.43) x 1071 1% bis
(9.0£2.0) x 107181 Die Werte der drei untersuchten Proben
sind mit diesem Bereich kompatibel. Der geringe Unter-
schied der Isotopenverhiltnisse fiir den Heisenberg-Wiirfel
und die Wirtz-Platte deuten allerdings darauf hin, dass die fiir
die Herstellung verwendeten Uranerze aus unterschiedlichen
Produktionskampagnen stammen konnten.

Der Nachweis von **Pu erfolgte mittels RIMS aufgrund der
gegeniiber TIMS hoheren Empfindlichkeit. Die *’Pu/U-
Massenverhéltnisse des Wiirfels und der Platte stimmen im
Rahmen der Messunsicherheit iiberein und liegen im Bereich
von (1-2) x 10~ (Tabelle 2).
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Das *°Pu/U-Verhiltnis der Joachimsthaler Uranerzprobe
betrigt hingegen ca. 10, es liegt daher um den Faktor 6 iiber
den Werten der Uranmetallproben und ist von derselben
GroBenordnung wie die *°Pu/-Verhiltnisse in natiirlichen
Uranerzen."" Bei der Herstellung des Uranmetalls wurden
Zerfallsprodukte des Urans einschlieBlich Thorium aus dem
Rohmaterial abgetrennt. In den frithen 1940er Jahren hatte
man in Deutschland keine Informationen iiber Plutonium
und seine chemischen Eigenschaften. Bei der Herstellung der
Uranmetalle diirfte daher ein GroBteil des Plutoniums ge-
meinsam mit Thorium abgetrennt worden sein, falls es sich im
vierwertigen Zustand befand. Die Bildung von *’Pu durch
Neutroneneinfang wéhrend der B8-Reaktorexperimente ist
hingegen vernachléssigbar gering, selbst fiir den Fall einer
hypothetischen Kritikalitdt: Geht man aus vom Neutronen-
fluss einer als Initiator verwendeten RaBe-Quelle,*! einem
Beitrag durch Neutronen aus der Spontanspaltung von **U,
der bei B8 erzielten Neutronenmultiplikation von 6.7 und
der Annahme einer einwochigen Bestrahlung, so erhélt man
ein 2’Pu/U-Verhiltnis von etwa 107'%. Unter der Annahme
einer hoheren Neutronenmultiplikation bis hin zur Kritika-
litat — etwa unter den fiir Fermis CP-1-Reaktor in Chicago
bekannten Bedingungen einer 4.5-miniitigen Laufzeit bei
einer Leistung von 0.5 W*l _ 5o erhilt man ein *’Pu/U-Ver-
hiltnis von 7 x 107'%. Der iiberwiegende Teil des im Heisen-
berg-Wiirfel und der Wirtz-Platte nachgewiesenen **’Pu sollte
daher natiirlichen Ursprungs sein und aus der Abreicherung
des Rohmaterials stammen; ein signifikanter Beitrag durch
Neutronenbestrahlung der Uranmetalle ist nicht erkennbar.

Altersbestimmung

Unter dem Alter eines Uranmaterials, das sich aus dem ge-
messenen 2Th/?*U-Verhiltnis bestimmen lisst, ist die Zeit
zu verstehen, die seit der letzten chemischen Trennung des
Urans von seinen Zerfallsprodukten vergangen ist. Im Fall
der Uranmetalle ist dies der Zeitpunkt des GieBens. Die
Heisenberg-Wiirfel wurden in der zweiten Hilfte des Jahres
1943 hergestellt, die Wirtz-Platte etwa drei Jahre frither (Ta-
belle 3). Der Zeitraum der Wiirfelproduktion ist vereinbar

Tabelle 3: Altersbestimmung von Uranmaterialien mittels Isotopenver-
diinnungs-Alphaspektrometrie (ID-AS) und Massenspektrometrie (ICP-
MS); Produktionsdaten mit 1o Messunsicherheit, k=1.

Probe ID-AS ICP-MS

Heisenberg-Wiirfel |
Heisenberg-Wiirfel 11
Wirtz-Platte

Dez 1943+1.5a Sep 1943+2.0a
Jun 1944+0.8 a Sep 1943 +£0.5 a
Aug 1940£0.3 a -

mit Literaturinformationen tiber einen Wechsel des Reak-
tordesigns von alternierenden Brennstoff-/Moderatorschich-
ten hin zu Uranwiirfeln mit D,O als Moderator.” Die Al-
tersbestimmung bestétigt daher die Authentizitdt von Hei-
senberg-Wiirfel und Wirtz-Platte.

Zusammenfassung

Zwei Uranmetalle wurden mit nuklearforensischen Metho-
den analysiert — ,,Heisenberg-Wiirfel“ und ,,Wirtz-Platte” —
und als authentische Proben aus dem deutschen Nuklear-

Angew. Chem. 2015, 127, 13654 —13658

© 2015 Die Autoren. Verdffentlicht von Wiley-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim

Angéwandte

programm der 1940er Jahre bestitigt. Die Proben zdhlen zu
den iltesten weltweit bekannten Uranwerkstiicken, herge-
stellt fiir Untersuchungen zur Neutronenmultiplikation in
Reaktorsystemen. Die Authentizitit der Proben wurde be-
stétigt 1) durch Vergleich makroskopischer Probenparameter
mit Literaturinformationen und 2) durch Bestimmung des
Produktionsdatums (Alter) von 1940 fiir die Wirtz-Platte und
1943/1944 fiir den Heisenberg-Wiirfel. Das verwendete
Uranerz wurde in der Gegend von Joachimsthal abgebaut,
Belgisch Kongo kann als Herkunftsort des Erzes aufgrund der
Haufigkeitsverteilung der Seltenerdelemente ausgeschlossen
werden. Die Isotope ?*U und *’Pu wurden als Neutronen-
flussmonitor verwendet. Die gemessenen Héufigkeiten sind
mit natiirlichen Werten kompatibel und geben keinen Hin-
weis auf einen signifikanten neutroneninduzierten Beitrag
durch die Reaktorexperimente.
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