EP 3 668 281 A1

Patent Office

des vy (11) EP 3 668 281 A1

(1 9) ’ e Hllm”“mmllmll‘ll“”l ”Hl |H|H|H|H|l"l‘l‘“llmll‘“l”ll‘
Patentamt
0 European

(12) EUROPAISCHE PATENTANMELDUNG
(43) Veroffentlichungstag: (51) IntCl.:
17.06.2020 Patentblatt 2020/25 HO5H 6/00 (2006-01)

(21) Anmeldenummer: 19000391.3

(22) Anmeldetag: 02.09.2019

(84) Benannte Vertragsstaaten: (71) Anmelder: Forschungszentrum Jiilich GmbH
AL ATBE BG CH CY CZDE DKEE ES FIFRGB 52425 Jiilich (DE)
GRHRHUIEISITLILTLULVMC MKMT NL NO
PL PT RO RS SE SI SK SM TR (72) Erfinder:

Benannte Erstreckungsstaaten: * Mauerhofer, Eric
BA ME 52428 Jiilich (DE)
Benannte Validierungsstaaten: » Zakalek, Paul
KH MA MD TN 52070 Aachen (DE)
* Doege, Paul- Emmanuel

(30) Prioritat: 01.10.2018 DE 102018007843 40237 Diisseldorf (DE)

* Baggemann, Johannes
52428 Jiilich (DE)

(54) NEUTRONENQUELLE UND VERFAHREN ZUM AUFFINDEN EINES TARGETMATERIALS

(57) Die Erfindung betrifft eine Neutronenquelle und ein Verfahren zum Auffinden eines Targetmaterials.
Erfindungsgemaf wird eine Schichtfolge flr ein Targetmaterial in einem iterativen Verfahren ermittelt, welches von
Formel 1 Gebrauch macht,

n (E, AE) = Nap M ™6 (E, AE)*0 (E, AE) (1)

wobei

n (E;, 4E) die Anzahl der produzierten Neutronen,

i = Index, der die Schicht bezeichnet, namlich 1,2,3 ..... n

N, die Avogadro-Konstante,

p (g cm-3) die Dichte des ausgewéhlten Elements,

M (g) die molare Masse des ausgewahlten Elements,

E; die Eintrittsenergie des Primérions in die Schicht i,

A E der Energieverlust des Primarions beim Durchtritt der Schichtdicke &,

o (E;, AE) (cm) die Schichtdicke des ausgewahlten Elements flir einen Energieverlust der lonen AE bei einer Eintrittse-

nergie von E;,

o (E; AE) (cm?2) der integrale Wirkungsquerschnitt iber den Energiebereich AE fiir die Emissionswahrscheinlichkeit von

einem oder mehreren Neutronen aus der Wechselwirkung zwischen lonen und Atomkernen des Elements i ist.
Die so ermittelten Schichten werden zu einem Targetmaterial zusammengefiigt.
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Beschreibung

[0001] Die Erfindung betrifft eine Neutronenquelle und ein Verfahren zum Auffinden eines Targetmaterials.

[0002] Beiionenbeschleunigerbasierten Neutronenquellen [1] werden Neutronen durch die Wechselwirkung von lo-
nen, wie zum Beispiel Protonen und Deuteronen mit Atomkernen eines Targets produziert, wobei die Energie der
Primarionen unterhalb der notwendigen Energie fiir eine Freisetzung von Neutronen durch Fragmentierung der Atom-
kerne des Targets (Prozess in der Neutronen in Spallation-Neutronenquelle) liegt. Bis heute bestehen Targets fiir io-
nenbeschleunigerbasierte Neutronenquellen im niedrigen MeV-Bereich aus einem Einfachschichtsystem aus Lithium
[2] oder Beryllium [3], je nach Energie der Primarionen.

[0003] Targets aus Lithium oder Beryllium sind nicht auf eine maximale Neutronenproduktion bei gleichzeitiger Mini-
mierung von sicherheitsrelevanten Nebenprodukten, wie z.B. Tritium, hin optimiert. Des Weiteren sind Lithium und
Beryllium toxische Elemente und Beryllium wird als kritischer Rohstoff eingestuft. Beryllium wird als kritischer Stoff
angesehen, da es beispielsweise Bedeutung fiir Kernwaffen hat und der Zugang daher begrenztist. AuRerdem beinhalttet
Beryllium Verunreinigungen, welche nach Gebrauch als Target radioaktiv zerfallen und Sondermiill darstellen, welcher
schwer zu entsorgen ist.

[0004] Es ist daher die Aufgabe der Erfindung ein Target zur Verfligung zu stellen, welches bei Betrieb von ionenbe-
schleunigenden Neutronenquellen eine hohere Neutronenausbeute als einelementige Targets wie z.B. Beryllium liefert
und das in einer bevorzugten Ausfiihrungsform, bei deren Verwendung keine radioaktiven Nebenprodukte entstehen.
Es ist auch die Aufgabe der Erfindung, Ersatzstoffe fir Beryllium als Target aufzufinden, welche die mit Beryllium
einhergehenden Probleme nicht oder in verringertem Umfang aufweisen.

[0005] Ausgehend vom Oberbegriff des Anspruchs 1 wird die Aufgabe erfindungsgeman geldst mit den im kennzeich-
nenden Teil angegebenen Merkmalen.

[0006] Mit dem erfindungsgemafen Verfahren und dem damit identifizierten Target ist es nunmehr moglich, eine
héhere Neutronenausbeute als mit einelementigen Targets zu erzielen und in einer bevorzugten Ausflihrungsform die
Produktion von radioaktiven Nebenprodukten zu verringern oder komplett auszuschalten. Es kénnen Ersatzstoffe fur
z.B. Beryllium aufgefunden werden, welche leichter verfigbar sind und weniger Probleme bei der Entsorgung mit sich
bringen, insbesondere weil nach Gebrauch des Targetmaterials kein oder weniger radioaktiver Zerfall des Targetmate-
rials zu verzeichnen ist. Die mit der Verwendung von Beryllium einhergehenden Probleme werden vermieden. Beryllium
kann als Targetmaterial vollkommen ersetzt werden oder in geringerem Umfang zum Einsatz kommen.

[0007] Vorteilhafte Weiterbildungen der Erfindung sind in den Unteranspriichen angegeben.

[0008] Im Folgenden wird die Erfindung in ihrer allgemeinen Form erlautert, ohne dass dies einschrankend auszulegen
ist.

[0009] Durch Abbremsung im Targetmaterial verlieren die Primarionen an Energie. Es wurde erkannt, dass die Pro-
duktion von Neutronen und Nebenprodukten von der Energie der lonen, der Nukleonenzahl des Atomkerns und der
Dichte des Targetmaterials abhangt, die Optimierung der Neutronenproduktion und die Minimierung der radioaktiven
Nebenprodukte durch eine Anpassung des Targetmaterials an die Restenergie der Primarionen vorgenommen werden
kann, und dass damit Targets zur Verfligung gestellt werden kénnen, die die gestellten Aufgaben I6sen.

[0010] Erfindungsgemal wird ein Verfahren zur Auswahl von Targetmaterialen aus Schichten und ein Mehrfach-
schichtsystem zur Verfligung gestellt, welches aus mindestens zwei Schichten aus vorzugsweise mindestens zwei
innerhalb der Schichtfolge nacheinander folgenden Elementen besteht, welche beim Auftreffen von Primarionen Neu-
tronen produzieren. In einer speziellen Ausfiihrungsform kdnnen auch zwei oder mehrere Schichten aus dem gleichen
Element aufeinanderfolgen, so dass diese Schichten duRerlich als eine Schicht erscheinen, obwohl sie sich durch die
Folge von einzelnen Schichten desselben Elements zusammensetzt.

[0011] Erfindungsgemal besteht das Target aus einem Mehrfachschichtsystem mit mindestens zwei Schichten, in
dem jede Schicht aus einem Element besteht, das beziiglich der in diese Schicht eintretende Primarenergie des lonen-
strahls die gréRte Ausbeute an Neutronen liefert. Die Schichten kénnenaus 2, 3,4,5....... 10, beispielsweise 2-4 Schichten
bestehen. Die Anzahl der Schichten ist grundsatzlich nicht beschrankt sondern richtet sich nach praktischen Kriterien.
[0012] Die erfindungsgemale Auswahl der Elemente und deren Schichtdicke fiir eine optimale Neutronenproduktion
erfolgt erfindungsgemaf rechnerisch unter Verwendung von Formel 1. Die Neutronenproduktion n (E;, AE) (Neutronen
pro lon) fur das ausgewahlte Element, die Energie E; der lonen beim Eintritt in das Element und den Energieverlust der
lonen AE (MeV) wird mit

n (E; AE) = Nap M'*6 (E; AE)*0 (E; AE) (1)

berechnet, wobei
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n (E;, 4E) die Anzahl der produzierten Neutronen,

i = Index, der die Schicht bezeichnet, namlich 1,2,3 ..... n

N, die Avogadro-Konstante,

p (g cm3) die Dichte des ausgewahlten Elements,

M (g) die molare Masse des ausgewahlten Elements,

E; die Eintrittsenergie des Primérions in die Schicht i,

AE der Energieverlust des Primarions beim Durchtritt der Schichtdicke &,

6 (Ej, 4E) (cm) die Schichtdicke des ausgewahlten Elements fir einen Energieverlust der lonen AE bei einer Ein-
trittsenergie von E;,

o (E; AE) (cm2) der integrale Wirkungsquerschnitt Gber den Energiebereich AE fiir die Emissionswahrscheinlichkeit
von einem oder mehreren Neutronen aus der Wechselwirkung zwischen lonen und Atomkernen des ausgewahlten
Elements ist.

[0013] Die Werte von ¢ (E;, AE) kénnen mit der Software SRIM (Stopping and Range of ions in Matter) [4] berechnet
werden, die 6ffentlich zuganglich ist. Die Werte von o (E; 4E) kdnnen der Datenbank TENDL-2017 [5] oder TENDL-
2015 oder ENDF/B-VII oder jeder anderen Dantenbank mit tabulierten Wirkungsquerschnitten entnommen werden, die
offentlich zuganglich ist.

[0014] Fdir ein ausgewahltes Element wird unter Verwendung der in Formel 1 angegebenen Parameter N4, p, M, die
Neutronenproduktion berechnet, indem fir E;, AE Werte als Parameter vorgegeben werden.

[0015] AE kann frei gewahlt werden; beispielweise konnen fir AE 5MeV oder 1 MeV gewahlt werden.

[0016] Furdas ausgewahlte Element, die Eintrittsenergie E; und den Energieverlust AE wird der Wert fur die Schicht-
dicke ¢ (E;, AE) ermittelt und in die Formel 1 eingesetzt.

Letzteres kann unter Verwendung der Software SRIM geschehen, die frei erhaltlich ist.

Die Werte von o (E;, 4E) flr das ausgewahlte Element kénnen der Datenbank TENDL-2017 oder TENDL-2015 oder
ENDF/B-VII oder jeder anderen Dantenbank mit tabulierten Wirkungsquerschnitten entnommen werden.

[0017] Damit wird fir ein Element und eine Schichtdicke die Neutronenproduktion nach Formel 1 berechnet.

[0018] Fdir jedes ausgewahlte Element wird bei festgelegter Startenergie E4, wobei i = 1 und einem festgelegten
Energieverlust, z.B. AE = 1 MeV, die Neutroneproduktion bis zur Endenergie E,, miti = n beim Durchtritt der lonen durch
die Schichten berechnet.

Dies wird folgendermalRen gemacht. Man startet bei der Startenergie E, und berechnet die Neutronenproduktion nach
Formel 1. Die lonen haben nach Durchtritt durch die Schicht eine Energie von E, = E; - AE, oder allgemeiner, E;,4 = E;
- AE. Diese Energie ist die Eintrittsenergie in die nachste Schicht und man kann nach Formel 1 die Neutronenproduktion
der weiteren Schichten berechnen, indem die Energien E,, E,, E3, iterativ bis zur Endenergie E,, variiert werden. Fir
jedes E; wird dabei der entsprechende Wirkungsquerschnitt o (E;, 4AE) eingesetzt.

[0019] Diese iterative Rechnung wird fur alle ausgewahlten Elemente und sinnvolle Energieparameter durchgefiihrt,
jedoch mindestens fir zwei Elemente, beispielsweise 5, 10, 15 oder 20 Elemente.

[0020] Vorzugsweise ist ein ausgewahltes chemisches Elemente ein Feststoff.

[0021] Jetzt kann bei jedem iterativen Schritt fiir die i-te Schicht das Element mit der entsprechenden Schichtdicke
ausgewahlt werden, das die hdchste Neutronenproduktion besitzt.

[0022] Hiermit werden die aufeinanderfolgenden Schichten ausgewahlt, welche in ihrer Kombination den héchsten
Wert flir die Neutronenproduktion ergeben. Dabei kénnen zwei aufeinanderfolgende Schichten durchaus aus dem glei-
chen Material bestehen, so dass diese dulRerlich zu einer Schicht zusammenschmelzen.

[0023] Aus den so ermittelten Schichtdicken und der damit verbundenen Neutronenproduktion kdnnen Schichtfolgen
fur Targets zusammengestellt werden, welche eine maximale Neutronenproduktion ergeben.

[0024] Die maximale Gesamtneutronenproduktion des Mehrfachschichtsystems ist:

Nictai = Zi Max{n (E;, AE)} (2)

[0025] In einer bevorzugten Ausflihrungsform werden nach Formel 3 Schichten ausgewahlt, welche nicht sehr radi-
oaktiv sind, weil sie die geringste Aktivierung aufweisen,

a (E; AE) = Nap M6 (E;, AE)'0, (E; AE) 3)

berechnet, wobei
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a (E;, 4E) die Anzahl der radioaktiven Kerne,

i = Index, der die Schicht bezeichnet, namlich 1,2,3 ..... n

N, die Avogadro-Konstante,

p (g cm3) die Dichte des ausgewahlten Elements,

M (g) die molare Masse des ausgewahlten Elements,

E; die Eintrittsenergie des Primérions in die Schicht i,

AE der Energieverlust des Primarions beim Durchtritt der Schichtdicke &,

6 (Ej, 4E) (cm) die Schichtdicke des ausgewahlten Elements fir einen Energieverlust der lonen AE bei einer Ein-
trittsenergie von E;,

o, (E;, AE) (cm2) der integrale Wirkungsquerschnitt iber den Energiebereich AE fiir die Erzeugung von radioaktiven
Kernen aus der Wechselwirkung zwischen lonen und Atomkernen des ausgewahlten Elements ist.

[0026] Wie fir die Berechung der Neutronenproduktion kénnen die Werte von ¢ (E;, 4E) mit dem Software Package
SRIM (Stopping and Range of ions in Matter) [4] berechnet werden, das 6ffentlich zuganglich ist. Die Werte von o (E;,
AE) kénnen der Datenbank TENDL-2017 [5] oder TENDL-2015 oder ENDF/B-VII oder jeder anderen Dantenbank mit
tabulierten Wirkungsquerschnitten entnommen werden, die 6ffentlich zuganglich ist.

[0027] Fdir ein ausgewahltes Element wird unter Verwendung der in Formel 3 angegebenen Parameter N4, p, M, die
Produktion von radioaktiven Kernen berechnet, indem fur E, AE Werte als Parameter vorgegeben werden. AE kann frei
gewahlt werden; beispielweise kdnnen fur AE 5MeV oder 1 MeV gewahlt werden.

Fir das ausgewahlte Element, die Eintrittsenergie E; und den Energieverlust AE wird der Wert fiir die Schichtdicke &
(E; AE) ermittelt und in die Formel 3 eingesetzt.

Letzteres kann unter Verwendung der Software SRIM geschehen, die frei erhaltlich ist.

Die Werte von o, (E;, AE) fir das ausgewahlte Element kbnnen der Datenbank TENDL-2017 oder TENDL-2015 oder
ENDF/B-VII oder jeder anderen Dantenbank mit tabulierten Wirkungsquerschnitten entnommen werden.

Damit wird fiir ein Element und eine Schichtdicke die Produktion von radioaktiven Kernen nach Formel 3 berechnet.
[0028] Fdir jedes ausgewahlte Element wird bei festgelegter Startenergie E4, wobei i = 1, und einem festgelegten
Energieverlust, z.B. AE = 1 MeV, die Produktion von radioaktiven Kernen bis zur Endenergie E,, miti = n beim Durchtritt
der lonen durch die Schichten berechnet.

Dies wird folgendermalen gemacht. Man startet bei der Startenergie E, und berechnet die Produktion von radioaktiven
Kernen nach Formel 3. Die lonen haben nach Durchtritt durch die Schicht eine Energie von E, = E, - AE oder allgemeiner
E;+1 = E; - AE. Diese Energie ist die Eintrittsenergie in die néchste Schicht, und man kann nach Formel 3 die Produktion
von radioaktiven Kernen der weiteren Schichten berechnen, indem die Energien E4, E,, Ej, ..... iterativ bis zur Endenergie
E,, variiert werden. Fur jedes E; wird dabei der entsprechende Wirkungsquerschnitt o (E;, 4E) eingesetzt.

[0029] Diese iterative Rechnung wird fur alle ausgewahlten Elemente und sinnvolle Energieparameter durchgefiihrt,
jedoch fir mindestens zwei Elemente, beispielsweise 5, 10, 15 oder 20 Elemente.

[0030] Vorzugsweise ist ein ausgewahltes chemisches Element ein Feststoff.

[0031] Jetzt kann bei jedem iterativen Schritt fiir die i-te Schicht das Element mit der entsprechenden Schichtdicke
ausgewahlt werden, das die niedrigste Produktion von radioaktiven Kernen besitzt.

[0032] Hiermit werden die aufeinanderfolgenden Schichten ausgewahlt, welche in ihrer Kombination den niedrigsten
Wert fiir die Produktion von radioaktiven Kernen ergeben. Dabei kdnnen zwei aufeinanderfolgende Schichten durchaus
aus dem gleichen Material bestehen, so dass diese aulerlich zur einer Schicht zusammenschmelzen. Aus den so
ermittelten Schichtdicken und der damit verbundenen Produktion von radioaktiven Kernen kénnen Schichtfolgen fir
Targets zusammengestellt werden, welche eine minimale Produktion von radioaktiven Kernen ergeben.

[0033] Die minimale Produktion von radioaktiven Kernen des Mehrfachschichtsystems ist:

Atotal = ZiMin{a (E;, AE)} (4)

[0034] Die Auswahl der Schichten nach diesen beiden Methoden kann sich widersprechen. Hier kann man Praferenzen
angeben, ob eine héhere Neutronenproduktion wichtiger ist oder eine Minimierung der entstehenden Nebenprodukte.
Dies kann man mit einer Gewichtungsfunktion machen.

G(E;, 4E) = [n(E;, AE)]/[a(E;, AE)Y (5)

wobei
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G(E;, 4E) die Gewichtungsfunktion ist, nach der das Material flr die Eintrittsenergie der lonen von E; und den
Energieverlust von AE ausgewahlt wird,

n(E;, 4E) die Neutronenproduktion bei Eintrittsenergie der lonen von E; und Energieverlust von 4E,

a(E;, 4AE) die Produktion von radioaktiven Nebenprodukten bei Eintrittsenergie der lonen von E; und Energieverlust
von AE,

x die Gewichtung der Neutronenproduktion und

y die Gewichtung der Produktion der radioaktiven Nebenprodukte ist.

[0035] x und y kdnnen frei gewahlt werden, je nachdem ob die Maximierung der Neutronenproduktion oder die Mini-
mierung der radioaktiven Nebenprodukte Prioritat haben soll.

Wenn nur die Neutronenproduktion betrachtet werden soll, dannist x = 1 und y = 0 auszuwahlen und Formel 5 reduziert
sich auf Formel 1.

Soll nur eine Minimierung von radioaktiven Nebenprodukten stattfinden, dann wahit man x = 0 und y = 1. Soll die
Maximierung der Neutronenproduktion und die Minimierung der radioaktiven Nebenprodukte gleichwertig sein, wahlt
man x = 0.5 und y = 0.5. Alle anderen Werte sind aber auch zulassig.

[0036] Wie fir die Bestimmung der Materialien bei der Neutronenproduktion oder der Produktion von radioaktiven
Nebenprodukten kann jetzt Formel (5) iterativ benutzt werden, um eine Auswahl der Materialien durchzufiihren.
[0037] Dafur wird fir jedes Element bei festgelegten Gewichtungsfaktoren x und y, nach Formel (5) unter vorheriger
Bestimmung der Neutronenproduktion nach Formel (1) und der Produktion von radioaktiven Nebenprodukten nach
Formel (3) die Gewichtung fiir die jeweilige Eintrittsenergie E; und den Energieverlust AE berechnet. Dies wird iterativ
von der Startenergie E,, wobei i = 1, und einem festgelegten Energieverlust, z.B. AE = 1 MeV, bis zur Endenergie E,
mit i = n beim Durchtritt der lonen durch die Schichten berechnet. Man startet bei der Startenergie E{ und berechnet
den Wert fur die Gewichtungsfunktion nach Formel 5. Die lonen haben nach Durchtritt durch die Schicht eine Energie
von E, = E; - AE, allgemeiner E;,; = E-4E. Diese Energie ist die Eintrittsenergie in die ndchste Schicht und man kann
nach Formel 5 den Wert der Gewichtungsfunktion der weiteren Schichten berechnen, indem die Energien E4, E,, Es, .....
iterativ bis zur Endenergie E, variiert werden.

[0038] Diese iterative Rechnung wird fur alle ausgewahlten Elemente und sinnvolle Energieparameter durchgefiihrt,
jedoch mindestens fiir 2 Elemente.

[0039] Jetztkannbeijedemiterativen Schrittgleichbedeutend mitderi-ten Schicht das Element mit der entsprechenden
Schichtdicke ausgewahltwerden, das das beste Verhaltnis von Neutronenproduktion und der Produktion von radioaktiven
Nebenprodukten besitzt.

[0040] Hiermit werden die aufeinanderfolgenden Schichten ausgewahlt, welche in ihrer Kombination das beste Ver-
haltnis von Neutronenproduktion und der Produktion von radioaktiven Nebenprodukten ergeben. Dabei kdnnen zwei
aufeinanderfolgende Schichten durchaus aus dem gleichen Material bestehen, so dass diese aulerlich zu einer Schicht
zusammen-schmelzen.

[0041] Bestandteil der Erfindung ist jedes Targetmaterial aus Schichten, welches mit dem erfindungsgemafRen Ver-
fahren ermittelt werden kann.

[0042] Dabei kdnnen mindestens zwei aufeinander folgende Schichten aus demselben Element bestehen.

[0043] Vorzugsweise bestehen die Schichten des erfindungsgemaflen Targets aus einem Feststoff.

Konkrete Ausfiihrungsbeispiele:

[0044] Inden nachfolgenden Beispielen sind Beispiele fiir mit dem erfindungsgemafen Verfahren identifizierte Targets
dargestellt.

Die Gliederung der Beispiele ist folgendermafien gegeben:

Mit der Uberschrift wird bezeichnet, fiir welche Primarenergie die Targets geeignet sind. Je Beispiel werden zwei Tabellen
angefiihrt, die folgende Inhalte haben:

In der ersten Tabelle wird das Target mit seiner Schichtenfolge beschrieben.

In der ersten Spalte wird fir jedes Targetmaterial der Energiebereich in MeV angefiihrt, mit dem die Primarionen in das
Material eintreten, und mit welcher Energie sie austreten. Die zweite Spalte bezeichnet das Material der Schicht, die
dritte Spalte die Schichtdicke des Materials in mm. Spalte vier bezeichnet das Verhaltnis zwischen erzeugten Neutronen
pro in die Probe eintretendem Priméarion. In Spalte 5 sind die pro Priméarion erzeugten Tritiumionen als Nebenprodukt
angegeben.

[0045] In der zweiten Tabelle werden Parameter zum erfindungsgemafRen Target angegeben. Spalte 1 listet das
erfindungsgemaRe Target in der ersten Zeile und Beryllium als Vergleichstarget in der zweiten Zeile. Die nachsten
Spalten beinhalten die erzeugten Neutronen pro eingetragenem Primarion, den Gewinnfaktor flir Neutronen sowie die
Anzahl der erzeugten Tritiumionen pro eingetragenem Primarion in absoluten Zahlen, jeweils als Vergleich zwischen
dem Target und Beryllium als Standard, der durch das erfindungsgeméafRe Target ersetzt werden soll.
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1) Im Folgenden wird als Beispiel die Optimierung einer Neutronenquelle fir die Neutronenemission und die Minimierung
von Nebenprodukten (Tritium) fiir Protonen mit Wirkunsgquerschnitten entnommen, aus der TENDL-2017 Datenbank
mit einer Startenergie E der Primé&rionen von 30, 50 und 70 MeV und einer Endenergie der lonen von 0 MeV gegeben.
Zum Vergleich ist die Neutronen- bzw. Tritium-Produktion aus einem Beryllium-Target in den Tabellen unten gezeigt.
Die Neutronenproduktion ist als Funktion der Primarenergie der Protonen in Abbildung 6 gezeigt. Die Tritium-Produktion
ist als Funktion der Primarenergie der Protonen in Abbildung 7 gezeigt. Oberhalb einer Protonenenergie von 30 MeV
besteht das optimierte Target aus einem Mehrfachschichtsystem aus Vanadium und Wolfram.

* Fiir Protonen mit einer Primarenergie von 30 MeV:

Energiebereich (MeV) | Element Dicke (mm) | Neutronen/lon | Tritium/ion
0-20 Vanadium (V) | 1.09 0.00735 2.00 107
20-30 Wolfram (W) 0.5149 0.0124 1.076 105
Target | Neutronen/lon | Gewinnfaktor Neutronen | Tritium/lon
V+W | 0.0198 2.19 1.096 10-5
Be 0.00906 - 1.29 103
* Fiir Protonen mit einer Primarenergie von 50 MeV:
Energiebereich (MeV) | Element Dicke (mm) | Neutronen/lon | Tritium/ion
0-20 Vanadium (V) | 1.09 0.00735 2.00 107
20-50 Wolfram (W) 1.9449 0.06576 1.17 104
Target | Neutronen/lon | Gewinnfaktor Neutronen | Tritium/lon
V+W | 0.07311 2.71 1.17 104
Be 0.02695 - 5.5610-3
* Fiir Protonen mit einer Primarenergie von 70 MeV:
Energiebereich (MeV) | Element Dicke (mm) | Neutronen/lon | Tritium/ion
0-20 Vanadium (V) | 1.09 0.00735 2.00 107
20-70 Wolfram (W) 3.855 0.15388 3.44 104
Target | Neutronen/lon | Gewinnfaktor Neutronen | Tritium/lon
V+W | 0.16123 3.01 3.48 104
Be 0.05361 - 1.04 102

2)Im Folgenden wird als Beispiel die Optimierung einer Neutronenquelle fiir die Neutronenemission und die Minimierung
von Nebenprodukten (Tritium) fir Deuteronen mit Wirkungsquerschnitten entnommen aus der TENDL-2017 Datenbank,
mit einer Startenergie E der Primé&rionen von 30, 50 und 70 MeV und einer Endenergie der lonen von 0 MeV gegeben.
Zum Vergleich ist die Neutronen- bzw. Tritium-Produktion aus einem Beryllium-Target in den Tabellen unten gezeigt.
Die Neutronenproduktion ist als Funktion der Primarenergie der Deuteronen in Figur 8 gezeigt. Die Tritium-Produktion
ist als Funktion der Priméarenergie der Deuteronen in Figur 9 gezeigt. Oberhalb einer Deuteronenenergie von 30 MeV
besteht das optimierte Target aus einem Mehrfachschichtsystem aus Bor, Vanadium und Wolfram.
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* Fiir Deuteronen mit einer Primérenergie von 30 MeV:

Energiebereich (MeV) | Element Dicke (mm) | Neutronen/lon | Tritium/ion
0-20 Bor (B) 1.25 0.0116 4.16 104
20-30 Vanadium (V) | 0.6715 0.0138 7.33 105
Target | Neutronen/lon Total | Gewinnfaktor Neutronen | Tritium/lon Total
B+V 0.02545 1.10 4.89 104
Be 0.02311 - 3.86 10-3

* Fiir Deuteronen mit einer Primérenergie von 50 MeV:

Energiebereich (MeV) | Element Dicke (mm) | Neutronen/lon | Tritium/ion
0-20 Bor (B) 1.25 0.0116 4.16 104
20-30 Vanadium (V) | 0.6715 0.0138 7.3310%
30-50 Wolfram (W) 0.8787 0.05142 1.77 104
Target Neutronen/lon Total | Gewinnfaktor Neutronen | Tritium/lon Total
B+V+W | 0.07687 1.30 6.66 104
Be 0.05903 - 1.27 102

* Fiir Deuteronen mit einer Primérenergie von 70 MeV:

[0046]
[0047]

Fig. 1:
Fig. 2:
Fig. 3:
Fig. 4:

Fig. 5:

Energiebereich (MeV) | Element Dicke (mm) | Neutronen/lon | Tritium/ion
0-20 Bor (B) 1.25 0.0116 4.16 104
20-30 Vanadium (V) | 0.6715 0.0138 7.3310%
30-70 Wolfram (W) 2.0587 0.14915 4.95 104
Target Neutronen/lon Total | Gewinnfaktor Neutronen | Tritium/lon Total
B+V+W | 0.17460 1.608 9.83 104
Be 0.10873 - 2.32 102

Im Folgenden werden die Figuren erlautert.

Es zeigt:

Das Prinzip des Mehrfachschichtsystems zur Maximierung der Neutro-nenproduktion bei Minimierung der

Tritiumproduktion im Vergleich zu einem Einfachschichtsystem bestehend aus Beryllium

Die Neutronenproduktion (n/ion/MeV) als Funktion der Kernladungszahl des Targetatoms und der Protonen-

energie (Energiebereich von 1 bis 70 MeV)

Die Neutronenproduktion (n/ion/MeV) als Funktion der Kernladungszahl des Targetatoms und der Deutero-

nenenergie (Energiebereich von 1 bis 70 MeV)

Die Tritiumproduktion (T/ion/MeV) als Funktion der Kernladungszahl des Targetatoms und der Protonenen-

ergie (Energiebereich 1 bis 70 MeV)

Die Tritiumproduktion (T/ion/MeV) als Funktion der Kernladungszahl des Targetatoms und der Deuteronene-
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nergie (Energiebereich 1 bis 70 MeV)

Fig. 6:  Die Neutronenproduktion eines optimierten Targets im Vergleich zur Neutronen-produktion eines Beryllium-
targets als Funktion der Primarenergie der Protonen

Fig. 7:  Die Tritiumproduktion eines optimierten Targets im Vergleich zur Tritiumproduktion eines Berylliumtargets als
Funktion der Primarenergie der Protonen

Fig. 8:  Die Neutronenproduktion eines optimierten Targets im Vergleich zur Neutronen-produktion eines Beryllium-
targets als Funktion der Primarenergie der Deuteronen

Fig. 9:  Die Tritiumproduktion eines optimierten Targets im Vergleich zur Tritiumproduktion eines Berylliumtargets als
Funktion der Primarenergie der Deuteronen.

[0048] InFigur 1sind beispielhaftein Einfachschichtsystem nach dem Stand der Technik sowie ein erfindungsgemafies
Schichtsystem dargestellt. Die linke Ausfiihrungsform besteht aus Beryllium, die rechte, erfindungsgeméafe aus einer
Schichtfolge mit den Schichten A, B, C und D. Die Formeln unter den Bildern verdeutlichen, dass das Mehrfachschicht-
system eine erhéhte Neutronenproduktion, gegeben durch die Summe der Einzelneutronenproduktionen n;in den Schich-
teni= A, B, C und D gegenlber einer Einzelschicht, wie z.B. Beryllium, gegeben durch n. Das Mehrfachschichtsystem
hat eine erniedrigte Produktion von radioaktiven Nebenprodukten, gegeben durch die Summe der einzelnen Produktion
von Nebenprudukten a; in den Schichten i = A, B, C und D gegentber einer Einzelschicht, wie z.B. Beryllium, gegeben
durch a.

[0049] Inden Teilfiguren zu Figur 2 bedeuten die Grautdne die Neutronenproduktion als Funktion der Kernladungszahl
des Targetatoms und der Protonerenergie (Primarenergie).

[0050] Inden Teilfiguren zu Figur 3 bedeuten die Grautdne die Neutronenproduktion als Funktion der Kernladungszahl
des Targetatoms und der Deuteronenerenergie (Primarenergie).

[0051] In den Teilfiguren 4 bedeuten die Grauténe die Tritiumproduktion als Funktion der Kernladungszahl des Tar-
getatoms und der Protonenerenergie (Primarenergie).

[0052] In den Teilfiguren 5 bedeuten die Grauténe die Tritiumproduktion als Funktion der Kernladungszahl des Tar-
getatoms und der Deuteronenerenergie (Primarenergie).

[0053] In Figur 6 bezeichnet die Abszisse die Primarenergie in MeV und die Ordinate die Neutronenproduktion n/Pri-
marion, also den Gewinnfaktor.

[0054] In Figur 7 bezeichnet die Abszisse die Primarenergie in MeV und die Ordinate die Tritiumproduktion.

[0055] In Figur 8 bezeichnet die Abszisse die Primarenergie in MeV und die Ordinate die Neutronenproduktion n/Pri-
marion, also den Gewinnfaktor.

[0056] In Figur 9 bezeichnet die Abszisse die Primarenergie in MeV und die Ordinate die Tritiumproduktion.
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Patentanspriiche
1. Verfahren zum Auffinden eines Targetmaterials,
dadurch gekennzeichnet,

dass die Neutronenproduktion n (E, AE) fir ein ausgewahltes Element, die Energie E; der lonen beim Eintritt in das
Element und den Energieverlust der lonen AE (MeV) mit Formel 1

n (E, AE) = Nap M*5 (E, AE)*0 (E, AE) (1)

berechnet wird, wobei
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n (E;, 4E) die Anzahl der produzierten Neutronen,

i = Index, der die Schicht bezeichnet, namlich 1,2,3 ..... n

N, die Avogadro-Konstante,

p (g cm3) die Dichte des ausgewahlten Elements,

M (g) die molare Masse des ausgewahlten Elements,

E; die Eintrittsenergie des Primérions in die Schicht i,

AE der Energieverlust des Primarions beim Durchtritt der Schichtdicke 6,

6 (E; 4E) (cm) die Schichtdicke des ausgewahlten Elements flr einen Energieverlust der lonen AE bei einer
Eintrittsenergie von E;,

o (E; AE) (cm2) der integrale Wirkungsquerschnitt Gber den Energiebereich AE fir die Emissionswahrschein-
lichkeit von einem oder mehreren Neutronen aus der Wechselwirkung zwischen lonen und Atomkernen des
ausgewahlten Elements ist,

wobei die Neutronenproduktion fiir ein ausgewéahltes Element unter Verwendung der Parameter N, p, M, berechnet
wird, indem fur E; und 4E Werte als Parameter vorgegeben werden, fiir das ausgewéahlte Element sowie die Ein-
trittsenergie E;, und den Energieverlust AE der Wert fir die Schichtdicke 6 (E;, AE) ermittelt und in Formel 1 eingesetzt
wird, wobei fur das ausgewahlte Element bei festgelegter Startenergie E und festgelegtem Energieverlust AE beim
Durchtritt der lonen die Neutronenproduktion durch die Schichten berechnet wird, wobei die Austrittsenergie E, =
E4- 4E einer Schicht als Eintrittsenergie in die darauffolgende Schicht verwendet und dieser Schritt iterativ fur E;, 4
= E;- AE ausgeflhrt wird, wobei fir jedes E; der entsprechende Wirkungsquerschnitt o (E;, AE) eingesetzt, diese
iterative Rechnung fiir mindestens zwei ausgewahlte Elemente durchgefiihrt und fiir jede i-te Schicht das Element
ausgewahlt wird, welches die hdchste Neutronenproduktion hat und aufeinanderfolgende Schichten bestimmt wer-
den, welche in ihrer Kombination den héchsten Wert fir die Neutronenproduktion haben.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1,
dadurch gekennzeichnet,
dass als Element ein Feststoff gewahlt wird.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 2,
dadurch gekennzeichnet,
dass fur den Wert 4E ein Wert von 5 MeV oder 1 MeV eingesetzt wird.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3,

dadurch gekennzeichnet,

dass eine weitere Auswahl durchgefuihrt wird, um die Schichtfolge des Targetmaterials hinsichtlich einer vermin-
derten Radioaktivitat zu optimieren, indem gemaR Formel 3

a (E, AE) = Nyp M (E;, AE)*0, (E, AE) (3)
die geringste Radioaktivitat berechnet wird, wobei

a (E;, 4E) die Anzahl der radioaktiven Kerne,

i = Index, der die Schicht bezeichnet, namlich 1,2,3 ..... n

N, die Avogadro-Konstante,

p (g cm3) die Dichte des ausgewahlten Elements,

M (g) die molare Masse des ausgewahlten Elements,

E; die Eintrittsenergie des Primérions in die Schicht i,

AE der Energieverlust des Primarions beim Durchtritt der Schichtdicke &,

o (E; 4E) (cm) die Schichtdicke des ausgewahlten Elements flr einen Energieverlust der lonen AE bei einer
Eintrittsenergie von E;,

o, (E;, AE) (cm?) der integrale Wirkungsquerschnitt (iber den Energiebereich AE fur die Erzeugung von radioaktiven
Kernen aus der Wechselwirkung zwischen lonen und Atomkernen des ausgewahlten Elements ist, wobei die Anzahl
der produzierten radioaktiven Kerne fiir ein ausgewahltes Element unter Verwendung der Parameter Ny, p, M,
berechnet werden, indem fur E;und 4E Werte als Parameter vorgegeben werden, und fur das ausgewéhltes Element
sowie die Eintrittsenergie E; und den Energieverlust AE der Wert flr die Schichtdicke & (E;, 4E) ermittelt und in

10



10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

10.

1.

EP 3 668 281 A1

Formel 3 eingesetzt wird,

wobei fiir das ausgewahlte Element bei festgelegter Startenergie E | und festgelegtem Energieverlust beim Durchtritt
derlonen die Zahlder produzierten radioaktiven Kerne durch die Schichten berechnet wird, wobeidie Austrittsenergie
E, = E4- 4E einer Schicht als Eintrittsenergie in die darauffolgende Schicht verwendet wird, und dieser Schritt iterativ
far E;,4 = E- 4E ausgefihrt wird, wobei fiir jedes E; der entsprechende Wirkungsquerschnitt o, (E; 4E) eingesetzt
wird, und diese iterative Rechnung fir mindestens zwei ausgewahlte Elemente durchgefihrt wird und fir jede i-te
Schicht das Element ausgewahlt wird, welches die niedrigste Produktion von radioaktiven Kernen besitzt und auf-
einanderfolgende Schichten bestimmt werden, welche in ihrer Kombination die niedrigste Produktion von radioak-
tiven Kernen besitzt

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4,
dadurch gekennzeichnet;
dass als Element ein Feststoff gewahlt wird.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5,

dadurch gekennzeichnet,

dass eine Abwagung zwischen hoher Neutronenproduktion und Minimierung der Entstehung der radioaktiven Kerne
vorgenommen wird.

Verfahren nach Anspruch 6,
dadurch gekennzeichnet,
dass eine Gewichtungsfunktion nach Formel 5

G(E;, AE) = [n(E;, AE)[/[a(E;, AE)Y (%)
eingesetzt wird, wobei

G(E;, 4E) die Gewichtungsfunktion ist, nach der das Material fir die Eintrittsenergie der lonen von E; und der
Energieverlust von AE ausgewahlt wird,

n(E;, 4E) die Neutronenproduktion ist, bei Eintrittsenergie der lonen von E; und Energieverlust von 4E,

a(E;, 4E) die Produktion von Nebenprodukten bei Eintrittsenergie der lonen von E; und Energieverlust von 4E ist,
x die Gewichtung der Neutronenproduktion und

y die Gewichtung der Produktion der Nebenprodukte ist.

Verfahren nach einem der Anspriiche 6 oder 7,

dadurch gekennzeichnet,

dass firr jedes Element bei festgelegten Gewichtungsfaktoren x und y, nach Formel (5) unter vorheriger Bestimmung
der Neutronenproduktion nach Formel (1) und der Produktion von Nebenprodukten nach Formel (3) die Gewichtung
far die jeweilige Eintrittsenergie E; und den Energieverlust AE berechnet wird, was iterativ von der Startenergie E;,
wobei i = 1, und einem festgelegten Energieverlust AE bis zu einer Endenergie E,, miti = n beim Durchtritt der lonen
berechnet wird, wobei die lonen nach Durchtritt durch eine Schicht eine Energie von E, = E4- 4E aufweisen und
diese Energie E, als Eintrittsenergie in eine Iteration nach Formel 5 eingesetzt werden, und dieser Schritt iterativ
fur E;y4 = E;- 4E ausgefiihrt wird.

Verfahren nach einem der Anspriiche 6 bis 8,

dadurch gekennzeichnet,

dass x und y frei gewahlt werden kdénnen, je nachdem ob die Maximierung der Neuronenproduktion oder die
Minimierung der radioaktiven Nebenprodukte Prioritat haben.

Verfahren nach Anspruch 9,
dadurch gekennzeichnet,
dass fir x = 1 und y = 0 eingesetzt wird.

Verfahren nach Anspruch 9,

dadurch gekennzeichnet,
dass fir y = 1 und x = 0 eingesetzt wird.
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Verfahren nach Anspruch 9,
dadurch gekennzeichnet,
dass fur x = 0,5 und y = 0,5 eingesetzt wird.

Targetmaterial,
dadurch gekennzeichnet,
dass es nach dem Verfahren von einem der Anspriiche 1 bis 13 aufzufinden ist.

Targetmaterial nach Anspruch 14,
dadurch gekennzeichnet,
dass es aus mindestens zwei Schichten besteht.

Targetmaterial nach Anspruch 14 oder 15,

dadurch gekennzeichnet,
dass mindestens 2 aufeinanderfolgende Schichten aus demselben Element bestehen.

12
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Européisches
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0)» e o UNVOLLSTANDIGE RECHERCHE Nummer der Anmeldung

des brevets ERGANZUNGSBLATT C EP 19 00 0391

Vollstandig recherchierbare Anspriiche:
13-15

Nicht recherchierte Anspriiche:
1-12

Grund fiir die Beschrankung der Recherche (nicht patentfédhige
Erfindung(en)):

Das Patentierungsverbot nach Art.52(2)(c) betrifft Anleitungen an den
menschlichen Geist, kognitive, konzeptuelle oder intellektuelle Prozesse
durchzufiihren, wobei das Verbot nur gilt, wenn Verfahren als solche
beansprucht werden (Art.52(2)(3) EPU).

Im Fall, dass ein Verfahrenanspruch eine reine gedankliche Umsetzung
aller Verfahrensschritte umfasst, fallt er unter die Kategorie des
Verfahrens fiir gedankliche Tatigkeiten als solche (siehe G3/08, T471/05
und T914/02).

Dies gilt unabhdngig davon, ob der Anspruch auch technische
Ausfihrungsformen umfasst und ob das Verfahren auf technischen
Uberlegungen beruht.

Im Fall der vorliegenden Anmeldung wird ein Verfahren zum Auffinden eines
Targetmaterials beansprucht, wobei das Targetmaterial mehrere Schichten
umfasst.

Insbesondere definiert dieser Anspruch ein Verfahren zum Auffinden, bzw
Auswdhlen, eines Materials, das mit Ionen bestrahlt wird, um die Menge
der erzeugten Neutronen zu maximieren. Das Verfahren umfasst die
Ermittlung der Neutronproduktion eines Materials fiir spezifische
technische Parameter, und die Wiederholung der Ermittlung fir
verschiedene Materialien, bis das Maximum der Neutronenproduktion
erreicht wird. B

Ein solches Verfahren beruht auf technische Uberlegungen im Bezug auf das
technische Gebiet der Neutronenproduktion, jedoch definiert der Anspruch
1 keinen Schritt zur Durchfiihrung technischer Messungen. Wiederum
schlieBt der Anspruch nicht aus, dass alle Verfahrensschritte gedanklich
ausgefiihrt werden konnen. Daher bleibt der beanspruchte Gegenstand von
der Patentierbarkeit ausgeschlossen.

Folglich kann der Gegenstand des Patentanspruchs 1 nicht als Erfindung im
Sinne)des Art.52(1) angesehen werden (Art.52(2)(c) EPU und RL G-II
3.5.1).

Folglich ist es unmoglich, auf der Grundlage des beanspruchten
Gegenstands der Anspriichen 1-12, eine sinnvolle Ermittlung iiber den
relevanten Stand der Technik durchzufiihren.

Es scheint jedoch moglich eine sinnvolle Recherche zu dem in Anspruch
13-15 definierte Gegenstand durchzufiihren (siehe RL B-VIII 3.1). Dies
weil nach RL. F-IV 4.12 wird in Anspruch 13 ein Targetmaterial und in
Anspruch 15 ein Targetmaterial wobei mindestens 2 Schichten aus den
demselben Element bestehen (Anspruch 15) beansprucht.

Der Anspruch 14 ist riickbezogen auf sich selbst, und daher wird auch in
diesen Anspruch nur ein Targetmaterial definiert.
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Far nahere Einzelheiten zu diesem Anhang : siehe Amtsblatt des Europaischen Patentamts, Nr.12/82
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