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Introduction

L’énergie nucléaire connait a ’heure actuelle une phase de transition riche en rebondissements
politiques. Certains réacteurs construits il y a quelques dizaines d’années devront s’arréter d’ici
une dizaine d’année et leur remplacement souleve diverses questions.

Les déchets produits par les centrales nucléaires sont au cceur de la plupart des débats
concernant ’avenir de ce type d’énergie. Dans une période ou des décisions cruciales pour ’avenir
de la production d’énergie en général doivent étre prises, les scientifiques doivent apporter un
éclairage sur les possibilités qui s’offrent a la société.

Le concept des réacteurs sous-critiques pilotés par accélérateur (réacteurs hybrides), relancé
au début de années 90 par C. Rubbia et C.D. Bowman, permet d’ouvrir des voies nouvelles
quant a la gestion des déchets nucléaires, qu’il s’agisse de la destruction des déchets actuels ou
de la production d’une énergie nucléaire plus propre, notamment en utilisant le cycle du thorium.
Ce concept repose sur le couplage entre un accélérateur de particules et un réacteur nucléaire
sous-critique.

Dans un premier temps, nous rappelons dans ce travail les principales caractéristiques du
probléme énergétique mondial, et décrivons plus précisément les problemes liés a la production
de déchets nucléaires.

Le deuxieme chapitre est consacré a la physique des réacteurs sous-critiques. Des études
par simulation permettent de bien comprendre la facon dont se multiplient les neutrons dans un
ceeur de réacteur sous-critique. Nous tenterons de faire le lien entre cette approche par simulation
et les résultats expérimentaux que nous avons obtenus lors de I'expérience MUSE 3 réalisée a
Cadarache sur le réacteur expérimental MASURCA, concernant I’étude dynamique d’un systeme
sous-critique soumis a une source externe de neutrons pulsée. Ces deux approches permettront
de comprendre les avantages liés a la sous-criticité du systéme hybride.

Depuis quelques années, deux utilisations possibles d’un réacteur hybride semblent s’affron-
ter: la production d’énergie et l'incinération d’actinides en complément de la filiere actuelle. Il
nous est apparu qu’un débat sur la gestion actuelle des déchets nucléaires ne peut se passer
de prendre en compte 'avenir de I’énergie nucléaire, puisque certains déchets actuels peuvent
étre éventuellement considérés comme matiére fissile principale ou d’appoint dans I’avenir. C’est

pourquoi il nous a paru urgent d’étudier les filieres innovantes qui peuvent assurer un futur



durable pour I’énergie nucléaire.

L’intérét porté par la communauté scientifique aux réacteurs hybrides et tous les avantages
qu’ils apportent (sireté optimale, souplesse de pilotage, pas de contrainte sur les combustibles
utilisés, etc...) nous ont donné 'idée de vérifier s’il était possible d’utiliser une filiere durable
avec ce type de réacteur, comprenant la régénération de la matitere fissile et le multirecyclage
du combustible (deux types seront étudiés). Nous envisagerons, dans cette étude, des réacteurs
hybrides a neutrons rapides refroidis au plomb. Pour mener ces études, nous avons mis au
point une méthode de simulation basée sur le couplage d’un code Monte Carlo (MCNP) et d’un
programme calculant 1’évolution du combustible. La description de cette méthode fait 'objet du
chapitre 3.

Les deux seuls noyaux fertiles naturels étant I'uranium (?*®U) et le thorium (?***Th), nous
avons entrepris une analyse comparative de ces deux filieres. Cette étude inclut le controle de
I’évolution de tous les parametres physiques des réacteurs sur un siecle d’utilisation (réactivité,
flux, composition isotopique, sections efficaces moyennes, etc...) et la comparaison détaillée des
radiotoxicités induites par le retraitement périodique du combustible.

Les avantages liés a l'utilisation de la filiere thorium, (chapitre 4) en terme de production
d’actinides mineurs lourds (Am, Cm) et de radiotoxicité générée, nous inciteront a étudier pré-
cisément la possibilité de démarrer cette filiere, fondée sur un élément fissile qui n’existe pas a
I’état naturel (2*3U), & partir de combustibles dont on dispose actuellement (minerai d’uranium
et plutonium fourni par les réacteurs actuels principalement). L’étude de ces différentes phases
de transition sera effectuée et discutée au chapitre 5.

Une gestion prévisionnelle et comparative des déchets selon les filieres doit aussi prendre en
compte les radiotoxicités des inventaires et leur possible réduction par incinération, en cas d’arrét
du nucléaire. A cette fin, une approche de l'incinération de certains corps a vie longue présents
dans les combustibles usés des filieres uranium et thorium sera envisagée, utilisant des réacteur
hybrides a spectre rapide refroidis au plomb. Nous décrirons les capacités d’un tel systeme a
incinérer les actinides. Les résultats encourageants obtenus devront donner lieu a d’autres études

afin d’optimiser la capacité d’incinération du systeme étudié.



Chapitre 1

Contexte énergétique et nucléaire

Le contexte des études menées dans ce travail est celui de la production d’énergie nucléaire et
de la gestion des déchets générés par cette industrie. Une discussion sur le role futur de I’énergie
nucléaire demande une vision globale du contexte énergétique mondial. Nous présentons dans ce
chapitre d’introduction une description succincte des principales caractéristiques du probleme

énergétique mondial actuel. Une partie plus détaillée sera consacrée au contexte nucléaire.

1.1 Contexte énergétique général

1.1.1 Consommation d’énergie dans le monde

Nous pouvons rappeler dans un premier temps les contributions des différentes sources d’éner-
gie utilisées dans le monde. La proportion de chaque type d’énergie est indiquée dans le tableau

1.1 [8] ainsi que les valeurs absolues exprimées en “tonne équivalent pétrole”

Type d’énergie % | G Tep
pétrole 31.8 2.8
Charbon 26.1 2.3
Gaz 19.3 1.7
Biomasse 10.2 0.9
Hydraulique 5.7 0.5
Nucléaire 4.5 0.4
Energies renouvelables | 2.3 0.2
Total 100 8.8

TAB. 1.1 — Production d’énergie dans le monde en pourcentage et en ”Giga Tonnes équivalent
pétrole” (G Tep)

On remarque immédiatement que 1’énergie nucléaire ne concerne qu’une faible part de la



production énergétique mondiale ; en effet, I’énergie nucléaire n’est utilisée que pour la produc-
tion d’électricité, ce qui ne représente que le tiers de la consommation totale d’énergie. De plus,
de nombreux pays n’utilisent que trés peu ce type de production d’énergie. La France tient une
place a part avec prés de 80% de son électricité produite par des réacteurs nucléaires. Cette
situation nucléaire francaise ne doit pas faire oublier que globalement, I’énergie nucléaire est peu

utilisée au niveau mondial.

1.1.2 Réserves

Une question immédiate que 'on se pose a propos de chaque type d’énergie est celle des
réserves. Alors que les énergies renouvelables permettent de produire de I’énergie sans consom-
mer de matiére épuisable, la plupart des combustibles utilisés actuellement (pétrole, charbon,
uranium, etc...) sont extraits de gisements qui ne sont pas infinis.

L’expérience montre que les prévisions des ressources sont a prendre avec prudence; les
progres technologiques d’extraction ou de prospection viennent souvent influencer fortement les
évaluations des gisements. Cependant, la plupart des études prédisent un manque de ressources
d’ici quelques dizaines a quelques centaines centaines d’années. Le tableau 1.2 montre le stock
de chaque source d’énergie en nombre d’années d’exploitation [8] (au taux de consommation et

au coit d’extraction actuels).

type d’énergie Nombre d’années d’exploitation
pétrole 40
charbon 200
gaz 60
nucléaire traditionnel 200

TAB. 1.2 — Réserves en énergie fossile el nucléaire exprimées en années d’exploitalion au laux

actuel de consommation

Notons que 'uranium contenu dans les océans n’est pas pris en compte dans ce tableau et re-
présente d’énormes ressources dont ’exploitation nécessiterait un développement technologique
important [9]. Il apparait clairement que le probléme des ressources se posera a plus ou moins
long terme. Si l’on considere que les énergies renouvelables ne seront pas rentables avant quelques
décennies, il devient urgent de proposer des formes d’énergie d’avenir, utilisables & moyen terme,
afin de permettre une transition continue entre les énergies actuelles qui tendent a s’épuiser, et
des énergies futures qui demandent une forte évolution technologique.

Dans les prévisions du tableau 1.2, la consommation a été supposée constante, égale au taux
actuel. On peut bien entendu se demander si ce parametre risque ou non de fortement évoluer

pendant les décennies a venir. Pour tenter de répondre & cette question il faut tenir compte des



deux composantes de ce taux de consommation total d’énergie, a savoir le taux de consomma-
tion par habitant, et le nombre total d’habitants. La premiere des composantes peut fortement
évoluer dans un sens ou dans 'autre; on peut imaginer par exemple une meilleure utilisation
de I’énergie qui conduirait a des économies significatives sur la consommation, notamment aux
Etats-Unis ou la consommation par habitant est environ le double de celle des autres pays indus-
trialisés. Inversement, un fort développement de pays encore peu industrialisés pourrait conduire
a une forte augmentation de la consommation d’énergie par habitant. L’exemple de la Chine est
incontournable : la consommation d’énergie par habitant est actuellement pres de dix fois infé-
rieure a celle des américains. Etant donné le nombre tres élevé d’habitants et le développement
industriel engagé par ce pays, on peut s’attendre a une augmentation significative de son taux
de consommation d’énergie, avec une forte répercution sur la consommation mondiale.

Les études concernant 1’évolution de la population sur terre montrent que les prévisions sont
tres délicates ; certains facteurs comme le taux de fertilité influencent énormément ces prévisions
mais sont tres difficiles a évaluer. Globalement, on pense que la population augmentera encore
pendant quelques années, les scénario dépassant 20 ans étant difficilement inexploitables.

Meéme si on s’attend a une augmentation réguliere de la consommation mondiale d’énergie,
il faut rester prudent sur ce type de prévision. Néanmoins cette prudence ne remet absolument
pas en cause la recherche d’une nouvelle source d’énergie du futur dont la nécessité apparaitra
de toute facon, seul le délai peut étre plus ou moins long selon 1’évolution des facteurs que ’on
vient d’exposer.

Le nucléaire peut faire partie des propositions, si l'on envisage une meilleure utilisation du
combustible naturel limité lui aussi; une filiere génératrice de son propre combustible optimi-
serait 1'utilisation du minerai dont on dispose et permettrait de multiplier par un facteur 100
environ les temps d’exploitation des gisements actuels. Cette pérénité du nucléaire n’est bien évi-
demment pas la seule condition pour envisager la poursuite du nucléaire a long terme; ce type
d’énergie doit répondre a d’autres critéres que nous tenterons d’exposer dans cette premiere

partie.

1.1.3 Effets sur ’environnement

Toute énergie quelle qu’elle soit a un effet sur I’environnement, que ce soit sous forme de dé-
chets (énergie nucléaire, pétrole, gaz, etc...) ou par modification du biotope (énergies hydraulique,
éolienne, solaire, etc...). Il est extrémement difficile de quantifier 'impact sur I’environnement
de chaque source d’énergie, la plupart des effets sur I’environnement n’étant pas directement
mesurables, ou ne se manifestant qu’apres une longue période. Cependant, on connait dans la
plupart des cas les polluants qui posent les plus gros problemes. Pour les énergies fossiles (pétrole,
charbon, etc...) ce sont les gaz a effet de serre qui générent les nuisances les plus importantes,

principalement le dioxyde de carbone, le dioxyde de soufre et le dioxyde d’azote. L’énergie nu-



cléaire ne produit pas de tels gaz, mais générent des déchets radioactifs a vie longue qui posent
des problemes de nature différente. L’étude de la production et de la gestion des déchets de
I'industrie nucléaire sont les grandes motivations de ce travail de theése, nous allons donc tenter
de clarifier la situation concernant les déchets nucléaires actuellement produits et d’expliquer en

quoi les systéemes hybrides sont intéressants pour leur gestion.

1.2 Les déchets nucléaires

Une gestion sérieuse et efficace des déchets nucléaires apparait comme une priorité si on
envisage de poursuivre ce type d’énergie a long terme. Il convient, dans un premier temps, de
différencier les types de déchets issus d’un réacteur nucléaire, et de comparer leurs radiotoxicités
afin de savoir a quel type il convient de s’intéresser en premier lieu.

On peut distinguer quatre catégories de déchets nucléaires radioactifs:

— Les produits de fission (PF) de durée de vie courte ou moyenne (principalement *°Sr (30
ans) et 137Cs 29 ans)):
Ces déchets sont principalement des émetteurs 8 hautement actifs du fait de leur courte
période. Leur stockage est donc délicat mais limité dans le temps (quelques dizaines a
quelques centaines d’années). Leur haute activité rend difficile leur manipulation, et donc
leur éventuelle transmutation. On pense aujourd’hui que la meilleure fagon de gérer ces

déchets est de les stocker et de les surveiller pendant une période admissible.

— Les produits de fission a vie longue (tableau 1.3):
Tout comme les produits de fission a durée de vie courte ou moyenne, ce sont principa-
lement des émetteurs 5. Leur durée de vie peut aller jusqu’a des millions d’années. Leur
radiotoxicité a long terme est environ 100 fois inférieure a celle des actinides produits par
un réacteur, cependant, ces noyaux sont tres labiles et constituent un important probleme
du point de vue du risque résiduel (diffusion importante a travers les parois des contai-
ners). Une solution pourrait étre la transmutation vers des noyaux stables par capture

neutronique (n,7).

Noyau 79Se 90ZI’ 99TC 107Pd 1268n 1291 135CS
Période (années) |7 10* 1.510° 2.110° 6.5105 110° 1.6107 2106
Production (kg/an) | 0.11 15.5 17.7 4.4 0.44 3.9 7.7

TaAB. 1.3 — Liste des principauz produils de fission a vie longue, ainsi que leur période de dé-

croissance et leur tauz de production actuel par un réacteur REP de 1 GWe [10]

Les réacteurs hybrides offrent des possibilités intéressantes pour traiter la plupart de ces
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déchets par transmutation, ce qui permettrait de réduire considérablement leur radiotoxi-

cité avant leur stockage inévitable.

— Les actinides perdus au retraitement (Th, Pa, U, Np, Pu, Am, Cm):

Dans le scénario francais de retraitement du combustible, une partie du plutonium de
premiére génération (que 'on notera simplement Pu par la suite) issu d’un réacteur a
uranium enrichi, est recyclé (combustible MOX), alors que les actinides mineurs (Np,
Am et Cm principalement) ne sont pas séparés des produits de fission. Ces noyaux lourds
représentent une radiotoxicité induite élevée. Ce sont principalement des émetteurs a (donc
100 fois plus radiotoxiques environ que les produits de fission) et leur durée de vie peut aller
jusqu’a plusieurs centaines de milliers d’années. Les actinides de courte période ne peuvent
pas étre considérés comme des produits de fission a courte période que ’on pourrait stocker
et surveiller pendant des temps raisonnables puisque dans la plupart des cas, il existe au
moins un descendant de durée de vie longue. En regle général, ces noyaux sont beaucoup
moins labiles que les produits de fission et n’interviennent que du point de vue du risque
potentiel. Cependant, leur radioactivité « est une source de chaleur qui peut influencer
significativement la diffusion des produits de fission & vie longue a travers les parois des

containers.

La France proceéde a un recyclage du plutonium, d’autres pays, envisagent d’enfouir leurs
combustibles apres un seul cycle d’utilisation en réacteur; c’est le cas notamment des Etats
Unis qui étudie sérieusement si le site de Yucca Mountain pourrait étre utilisé a ces fins.
Ces deux types de gestion des stocks de combustible en fin de cycle ne peuvent cohabiter
avec une poursuite a long terme de ’énergie nucléaire, du fait des stocks trop importants
de combustible usé a stocker, et du gaspillage du minerai naturel d’uranium. Dans le cas
d’un multirecyclage du combustible (comme nous I’envisagerons dans ce travail), il existera
une part des actinides qui ne pourra étre séparée des produits de fission. Ces “pertes au
retraitement” dépendent évidemment du type de recyclage envisagé et peuvent jouer un

role plus ou moins important en terme de radiotoxicité.

— Dans le cas d’un scénario comprenant le multirecyclage du combustible, I'inventaire des
réacteurs ne doit étre considéré comme déchet uniquement dans le cas de 'arrét de la filiere.
Ces inventaires sont constitués des mémes actinides perdus au retraitement précédemment
cités mais leur concentration est plus importante. De plus il ne s’agit pas de noyaux dilués
que l'on ne sait pas extraire, mais d’un stock de combustible usé que I'on peut envisager

de retraiter ; les réacteurs hybrides peuvent alors étre une possibilité intéressante.
Le tableau 1.4 [11] permet d’avoir une idée des quantités de ces types de déchets produits par
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un réacteur frangais a eau sous pression (REP) d’une puissance de 1 GWe, fonctionnant pendant
un an; en 1995, le parc électronucléaire se composait de 56 tranches installées représentant une

puissance totale d’environ 60 GWe,.

Noyau Masse initiale (kg) | Masse finale (kg)
B35y 954 280
236y 111
B8y 26328 25655
B9py 156
Total plutonium 266
Actinides mineurs (AM) 20
PF vie courte et moyenne 43
PF vie longue 63
total PF 946

TaB. 1.4 — Inventaire d’'un REP au bout d’un an de fonctionnement a 1 GWe [11] (soit environ
9 TWhe)

Les volumes a traiter ne sont pas représentatifs de la radiotoxicité induite par ces différents
déchets, du fait de leurs différents types de radioactivité. C’est pourquoi il est nécessaire de
comparer les radiotoxicités induites afin de déterminer quel type de déchet doit étre étudié en
priorité. La radiotoxicité est calculée en tenant compte des dégats radiologiques sur le corps
humains en cas d’ingestion ; nous reviendrons sur une définition plus précise de la radiotoxicité
ultérieurement. La figure 1.2 représente I’évolution de la radiotoxicité d’un combustible usé de
REP en distinguant les produits de fission des actinides. La courbe correspondant aux produits
de fission montre la contribution des deux types de produits de fission énoncés précédemment :
jusqu’a quelques centaines d’années, ce sont les produits de fission a vie courte ou moyenne
qui dominent la radiotoxicité, ensuite, les produits de fission a vie longue deviennent les plus
nocifs. Si on compare maintenant les radiotoxicités induites par les produits de fission et par
les actinides, il apparalt que passé quelques dizaines d’années, les actinides sont nettement plus

actifs sur la période suivante, s’étendant jusqu’a dix millions d’années.

Il ressort de cette rapide comparaison qu’une gestion efficace des déchets nucléaires passe
par une gestion efficace des actinides, soit perdus au retraitement, soit présents dans I'inventaire
final d’un réacteur en fin de cycle (scénario d’arrét du nucléaire). Nous nous focaliserons donc
dans un premier temps sur les actinides produits par les différentes filieres qui seront étudiées,

ainsi qu’a leur incinération en fin de cycle.
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——- actinides
produits de fission

dose (Sv)

l O L L L L
3 10' 10° 10° 10' 10 10° 10

temps en annees

Fia. 1.1 — Radiotozicité par ingestion du stock de combustible sortant d’un REP aprés une

énergie fournie de 3.37 GWe.an [12]

1.2.1 La gestion des déchets nucléaires en France

Les problemes soulevés dans les années 80 par le stockage des déchets nucléaires sont a
Iorigine de la loi du 30 décembre 1991. Cette loi stipule que le gouvernement doit proposer au
parlement d’ici 2006 des solutions efficaces quant a la gestion de ces déchets nucléaires. C’est
dans ce cadre qu’a été créé le groupement de recherche GEDEON (GEstion des DEchets par
des Options Nouvelles) entre le CEA, le CNRS, EDF et maintenant FRAMATOME.

L’objectif de ce groupement de recherche est d’explorer les potentialités que peuvent offrir
les systémes hybrides pour gérer les déchets nucléaires, soit par incinération (fission des noyaux
lourds) soit par transmutation (capture (n,y) sur les produits de fission radioactifs). Sept grands

axes de recherche ont étés déterminés au sein de GEDEON :

e Physique de la cible de spallation

Physico-chimie et thermohydraulique des métaux lourds liquides

Etudes des dommages aux matériaux de structure dis au faisceau ou aux neutrons
e Données nucléaires
e Etude du cycle thorium

Accélérateurs de haute intensité
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e Etudes de systemes

Le travail exposé ici participe a plusieurs de ces domaines; la physique des systémes sous-

critiques, le cycle thorium et plus généralement I’étude de systemes.

1.3 Historique des systemes hybrides

1.3.1 Principe de base

Le principe d’un systeme hybride est de coupler un accélérateur de protons a un réacteur
nucléaire sous-critique dans lequel un neutron produit un nombre fini de fissions. Contrairement
a un réacteur critique, un tel systéme a besoin d’étre alimenté en permanence par une source
externe de neutrons. Ces neutrons nécessaires au fonctionnement du réacteur sont produits par
réaction de spallation des protons accélérés avec les noyaux d’une cible située au centre du
réacteur. Une présentation détaillée du fonctionnement d’un tel systéme sera faite au chapitre
suivant, nous tentons dans cette introduction de retracer brievement I’histoire de ces réacteurs

hybrides ainsi que les expériences clés qui ’ont jalonnée.

1.3.2 Historique [1]

L’ancétre du concept du réacteur hybride est sans doute la proposition de W.B Lewis [13]
qui consistait & coupler un accélérateur de protons a une cible de spallation entourée de thorium,
dans le but de produire de 1'**3U (par capture (n,y) sur le 232Th), utilisable comme combustible
dans la filiere nucléaire canadienne fonctionnant a ’eau lourde (réacteurs type CANDU).

De nombreuses études étaient alors entreprises sur la production d’?*3U assisté par un accé-
lérateur de particules [14, 15, 16].

Le concept de produire directement de I’énergie en couplant 'accélérateur a un réacteur
nucléaire sous-critique a été étudié et développé dans les années 80 a Brookhaven par I’équipe
de H. Takahashi. La premiere description précise de réacteur sous-critique piloté par accélérateur
est proposée en 1992 par C. Bowman [17]. Ce systéme permettrait de produire de ’électricité
tout en incinérant les stocks d’actinides issus des réacteurs américains. Le concept de réacteur
sous-critique piloté par accélérateur développé par C.D. Bowman utilise un combustible liquide
(sels fondus), circulant dans du graphite. Le spectre des neutrons est thermique, et le flux dans le
cceur de l'ordre de 10'%n/cm? /s (environ 100 fois plus important que dans un réacteur thermique
classique).

En 1994, le professeur Carlo Rubbia propose son concept d’amplificateur d’énergie [18, 12],
dédié a la production d’énergie. Le systéme utiliserait un combustible au thorium qui permettrait
de réduire considérablement la production d’actinides mineurs. Une autre particularité est 1'uti-

lisation du plomb en tant que caloporteur et réflecteur, ainsi que la proposition de transmuter
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des produits de fission & vie longue dans la couverture du réacteur.
Ces deux derniers projets ont sans nul doute marqué le début de nombreux programmes de

recherche, que ce soit en Europe, ou aux Etats-Unis.

1.3.3 Les premieéres expériences, validation des concepts

Deux expériences ont été menées au CERN, dans le but de valider les deux concepts prin-
cipaux du projet de C. Rubbia, d’une part la possibilité de produire de I’énergie a partir d’un
accélérateur couplé a un réacteur sous-critique, et d’autre part, celle de transmuter des produits
de fission a vie longue grace a I’utilisation du plomb dans la zone réflectrice du réacteur. L’expé-
rience FEAT (First Energy Amplifier Test) [19, 20] qui s’est déroulé en 1995, a mis en évidence le
comportement du gain du systeme en fonction de I’énergie du faisceau de protons, et a permis de
mesurer différents parametres neutroniques du massif sous-critique comme la répartition spatiale
de la source de spallation ou encore de dresser une cartographie détaillée du flux dans le coeur
du réacteur. L’expérience TARC (Transmutation by Adiabatic Resonance Crossing) [21] s’est
déroulée de 1995 & 1997, et a consisté d’une part, & étudier le comportement des neutrons dans
un massif de plomb (cartographie du flux en fonction de I’énergie par exemple) et de valider les
codes de simulation développés [22], et d’autre part, & mesurer les sections efficaces différentielles
et intégrales de certains corps jouant un role important dans le domaine des réacteurs hybrides,
comme certains actinides (*3*Th, 233U, etc...) ou certains produits de fission (*¥Tc, 12°1, etc...)

dont les sections efficaces sont connues mais encore peu précises.

1.4 Les expériences actuelles

1.4.1 les données nucléaires

Actuellement, de nombreux efforts sont faits pour obtenir des bases de données de bonne
qualité afin de pouvoir utiliser au mieux les codes de simulation développés depuis des années,
concernant notamment le transport de neutrons et les cascades intra-nucléaires intervenant dans
la spallation.

En ce qui concerne les énergies inférieures a 20 MeV, différents codes déterministes ou Monte
Carlo ont pu étre validés. Cependant, les sections efficaces de certains noyaux importants sont
encore peu précises. Des campagnes de mesures sont donc nécessaires pour améliorer les bases
de données actuelles [23, 24]. D’autre part, des expériences sur la physique de la spallation [25]
(énergies supérieures a 200 MeV) sont en cours et permettent de tester les différents modeles
développés [26, 27].

Enfin, des campagnes de mesure de données neutroniques entre 20 MeV et 200 MeV sont

menées en Europe [28, 24] afin d’améliorer le couplage entre les codes de hautes et basses énergies
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[29, 30, 31].

1.4.2 Expériences sur réacteurs sous-critiques

Un autre type d’expérience concerne 1’étude du comportement d’un réacteur sous-critique
soumis a une source externe de neutrons. Une des premieres expériences menées dans cette voie
a été l'expérience FEAT au CERN. Actuellement les expériences MUSE (MUltiplication Source
Externe) menées a Cadarache aupres du réacteur maquette MASURCA (MAquette SURgéné-
rateur CAdarache) permettent d’approfondir notre compréhension de la physique des systémes
sous-critiques [5]. Les deux premiéres expériences ont consisté a coupler un ceeur sous-critique a
une source externe de neutrons (source de Californium) et & étudier le comportement du systeme
en fonction de la position de la source sur ’axe du réacteur. Depuis 1997 et I'expérience MUSE 3,
I’'IN2P3 est devenu partenaire du CEA sur ce programme d’expérience. Une description détaillée
de cette expérience, ainsi qu’une partie des résultats que nous avons obtenus seront faites au
chapitre suivant. Actuellement, le programme se poursuit (MUSE 4 et 5 sont déja définis) et
va permettre d’étudier le comportement de nouveaux types de combustibles dans un réacteur

sous-critique.

1.5 Le contexte des études

Apres sa participation aux programmes expérimentaux FEAT et TARC réalisés au CERN,
le groupe de Grenoble s’est engagé dans le programme MUSE & Cadarache en collaboration
avec le CEA. Cette situation nouvelle nécessitait le développement d’une activité de simulation
indépendante, afin de participer pleinement a la préparation et 'interprétation des expériences,
a I’étude et a la conception de nouveaux systeémes ou encore aux études comparées de cycles de
combustible. L’idée d’un projet de réacteur hybride de démonstration se faisait jour et le choix
de sa taille était débattu.

Au début de ce travail, un débat semblait s’orienter sur le choix entre la production d’une
énergie nucléaire plus propre (projet d’“Energy Amplifier” de C. Rubbia) et I'incinération de
déchets produits par la filiere actuelle (incinérateur a sel fondu de C.D. Bowman).

Notre travail s’est ainsi organisé en deux étapes, qui sont exposées dans les chapitres suivants :

— Une étude par simulation a permis de bien comprendre la maniére dont les neutrons se
multiplient dans un systéme sous-critique. Nous exposons les différences fondamentales
existant avec le comportement neutronique d’un systeme critique, et décrivons les facteurs
de multiplication utilisés dans le cas des cceurs sous-critiques. Ces études par simulation
sont ensuite reliées aux résultats de ’expérience MUSE 3 concernant 1’étude du compor-

tement temporel d’un réacteur sous-critique soumis a une source pulsée de neutrons.
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— Concernant la question d’une priorité “production d’énergie” ou “incinération de déchets”,
il nous est apparu que les décisions sur la gestion de déchets nucléaires actuels ne pouvaient
pas se prendre sans tenir compte du futur de I’énergie nucléaire, puisque certaines solutions
peuvent conduire a utiliser les déchets, et notamment le plutonium, comme matiere fissile
principale ou d’appoint. C’est ainsi que nous avons été amenés a étudier dans un premier
temps les deux filieres & neutrons rapides qui permettent d’assurer cette durabilité en
termes de réserves, a savoir "**U / Pu et 232Th / 233U, avec, pour cette derniére, les
phases de transition possibles, le stock de matiere fissile (**U) n’étant pas disponible

dans la nature.

Ces études prennent en compte les stocks d’actinides actuels issus principalement des
réacteurs thermiques, et permettent de comparer les caractéristiques de toutes les filieres

utilisées dans les mémes conditions.

Nous nous focalisons sur les actinides produits par chaque filiere et étudions en particulier
la radiotoxicité qu’ils génerent a chaque recyclage du combustible. Deux types de recyclage
sont envisagés, I'un correspondant aux capacités de séparation des usines de retraitement
actuelles, "autre, plus optimiste, nécessitant un nouveau développement technologique;
des études menées sur un procédé de séparation par pyrochimie permet d’envisager un tel

retraitement d’ici quelques dizaines d’années.

L’utilisation d’un spectre de neutrons thermiques ne permettant pas de régénérer la ma-
tiere fissile tout en assurant le maintien de la réactivité, nous choisissons donc d’étudier un
type de réacteur a spectre neutronique rapide. Du fait de sa masse élevée, le plomb permet
d’obtenir un spectre neutronique rapide dans le cceur. Sa faible section efficace de capture
(n,7) le rend tres transparent aux neutrons. De plus, ses caractéristiques thermiques per-
mettent d’envisager un tres bon rendement au niveau des échangeurs thermiques. Enfin il
peut étre utilisé en tant que cible de spallation et permet de transmuter certains produits
de fission a vie longue dans la zone réflectrice du réacteur (concept TARC (Tranmutation
By Adiabatic Resonance Crossing) [21, 32]). Nous utilisons donc dans nos simulations, le
plomb comme cible de spallation, caloporteur et milieu réflecteur. La chimie du plomb pose
encore a I’heure actuelle de sérieux problemes étudiés par les spécialistes des matériaux.
Le développement de matériaux de structure résistant a la corrosion chimique du plomb a

haute température est envisageable d’ici quelques années.

Enfin, ’étude complete d’une filiere nucléaire doit envisager ’arrét éventuel du cycle du
combustible et la gestion de I'inventaire final. Nous étudions donc la possibilité d’incinérer
le contenu des combustibles usés des filieres uranium et thorium dans des réacteurs sous-
critiques. Ce type d’étude est relativement lié a 1’étude de l'incinération du plutonium

actuel et nécessite une comparaison globale des différents systémes envisagés ; nous tentons
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donc de décrire précisément ce que pourrait étre un réacteur hybride a spectre rapide dédié

a l'incinération d’actinides.
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Chapitre 2

Quelques éléments de physique des

systemes sous-critiques

Nous serons amenés dans ce chapitre a comparer directement un systéeme hybride a un ré-
acteur critique ; il semble nécessaire de faire tout d’abord un rappel du fonctionnement d’un
réacteur critique. De nombreux types de réacteurs ont été étudiés, utilisant des caloporteurs
et des combustibles divers. Nous choisissons de décrire le cas des réacteurs a eau sous pression
(REP) du parc EDF. La filiere des réacteurs a neutrons rapides (RNR) sera mentionnée puisque
qu’elle fait partie de la plupart des scénario envisagés par EDF et le CEA. Dans une seconde
partie, nous nous intéresserons en détail aux caractéristiques d’un systéme sous-critique, princi-
palement au niveau de la zone multiplicatrice ou se produisent les fissions, mais aussi au niveau
du réflecteur ou les produits de fission pourraient étre placés afin d’étre transmutés. Enfin, nous
décrirons 'expérience MUSE 3 effectuée a Cadarache et tenterons de faire le lien avec les carac-
téristiques théoriques qui auront été exposées en étudiant précisément la réponse en temps du

réacteur MASURCA 4 une source de neutrons pulsée.

2.1 Rappel de fonctionnement d’un réacteur critique [2, 3, 4]

2.1.1 Combustibles utilisés

Les réacteurs thermiques actuels utilisent 1’>**U comme noyau fissile principal. Ce noyau est
présent naturellement dans le minerai d’uranium composé d’environ 0.7% d’?*°U et de 99.3%
d’?38U. Cet uranium naturel est enrichi jusqu’a obtenir une concentration en 23U d’environ 3%
afin d’étre utilisé en réacteur. Initialement, le seul noyau fissile présent est donc I'***U, mais au
cours de I’évolution, les noyaux de 2*?Pu (produits par capture neutronique sur 1'***U) apportent
une part de plus en plus grande & 1’énergie délivrée. Cependant, la production du 239Pu est insuf-

fisante pour compenser la disparition de 1'*>U, qui n’est pas régénéré. De plus, les produits de
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fission qui apparaissent au cours du fonctionnement ont une section efficace moyenne de capture
(n,y) relativement importante, ils sont ainsi consommateurs de neutrons et tendent a faire chuter
la réactivité. Pour compenser cette chute inévitable de réactivité au cours du fonctionnement
du réacteur, on fait appel a des réserves de réactivités; des poisons a neutrons (principalement
du bore) sont introduits initialement dans le cceur du réacteur, et enlevés au cours du temps.
La chute d’absorption neutronique engendrée vient alors compenser ’empoisonnement di aux
produits de fission et la disparition des noyaux fissiles. Un réacteur thermique de type REP
fonctionne ainsi pendant plusieurs dizaines d’années, durant lesquelles certaines manipulations
sont effectuées sur le combustible afin d’optimiser son utilisation ; régulierement, des barreaux
centraux sont retirés du ceeur, alors que de nouveaux éléments sont placés en périphérie.

Le combustible retiré du ceeur est placé en piscine ou on le laisse refroidir quelques années sous
surveillance. Ce refroidissement consiste & attendre que les noyaux radioactifs a vie trés courte
aient disparu, la chaleur dégagée est alors suffisamment faible pour permettre la manipulation

et I’éventuel retraitement du combustible.

2.1.2 Retraitement, surgénération

Le combustible usé issu d’un premier cycle en réacteur REP peut étre retraité, c’est la poli-
tique suivie actuellement par EDF. Le plutonium extrait est recyclé dans des assemblages MOX
(UOg, PuO3) dans une partie des réacteurs du parc EDF. Une autre fagon de retraiter le com-
bustible usé est d’utiliser le plutonium recyclé comme matiere fissile principale du cycle uranium
dans des réacteurs & neutrons rapides comme c’était le cas dans le surgénérateur Superphénix.
Le coeur était composé principalement d’?38U et d’un mélange isotopique de plutonium. Selon la
configuration initiale du réacteur choisie, le réacteur pouvait étre utilisé comme surgénérateur de
plutonium, et assurer ainsi la production de combustible. Cette facon de générer le combustible
permet d’utiliser au mieux le minerai dont on dispose, dans le sens ou les noyaux fertiles (pré-
pondérants dans les minerais) participent pleinement a la production d’énergie, via les noyaux
fissiles qu’ils géneérent par capture neutronique. La composition isotopique du plutonium issu
d’un REP est donnée dans le tableau 2.1 [6]; par la suite ce mélange isotopique de plutonium

sera noté simplement Pu.

239Pu 240Pu 241Pu 242Pu

59.6 % 23.0% 123% 51 %

TaAB. 2.1 — Composition isotopique du plutonium issu d’un réacteur de lype REP

D’apres les réserves actuelles (cf tableau 1.2) en 2%U (seul noyau fissile présent dans la
nature), une énergie nucléaire durable ne peut se passer de la régénération de son propre com-

bustible. Ainsi, on peut extraire, d’une méme quantité de minerai, environ 100 fois plus d’énergie
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que dans la filiere actuelle. De plus, cela engendrerait une baisse des cotits d’extraction (norma-
lisés par I’énergie fournie) et permettrait d’envisager I’exploitation de nouveaux gisements, trop
coliteux a I’heure actuelle. On estime que le temps d’exploitation pourrait ainsi étre multiplié
par un facteur 10000. De la méme maniére, les gisements de thorium, trois fois plus élevés que
ceux de 'uranium, permettraient de produire de I’énergie pendant plusieurs milliers d’années.

L2380 et le 232Th constituent les seuls noyaux fertiles disponibles naturellement.

2.1.3 Réaction en chaine

Dans un réacteur nucléaire, ’énergie délivrée provient des fissions des noyaux lourds provo-
quées par les neutrons présents dans le cceur du systeme. Lors d’une fission, v neutrons sont émis
en moyenne (de 2.5 a 3 environ selon les noyaux et I’énergie des neutrons incidents) et peuvent
a leur tour provoquer une autre fission. Le terme de criticité signifie qu’une fission engendre
en moyenne une autre fission. Autrement dit, sur les v neutrons émis par une fission, un en
moyenne, provoquera la fission d’un autre noyau. Dans ce cas, la réaction en chaine des fissions
s’entretient d’elle-méme et une fois le réacteur en fonctionnement, aucune source de neutrons
n’est nécessaire pour produire de I’énergie. Pour décrire cette réaction en chaine, on utilise un
facteur de multiplication effectif, noté k.ss, qui représente le nombre de neutrons issus d’une
fission provoquant une autre fission. D’apreés ce qui a été dit précédemment, le cas critique corres-
pond a k.ps = 1. Si ce facteur dépasse cette valeur critique, le nombre de fissions tend a diverger
rapidement selon une loi exponentielle dont le temps caractéristique est de 'ordre de quelques
centaines de microsecondes pour un réacteur thermique de type REP. Inversement, si ce facteur
ke devient inférieur a 1, la réaction en chaine s’arréte, et le réacteur ne produit plus d’énergie.
Il apparait donc que le facteur k. sy doit étre égal a 1 pendant toute la durée du fonctionnement
du réacteur. Il existe en fait une fourchette sur la valeur de k.sy a I'intérieur de laquelle on peut
se placer sans risquer une divergence immédiate du systeéme, et tout en assurant 'entretien de
la réaction en chaine. Cette fourchette indispensable pour pouvoir piloter un réacteur critique

est due a I’émission retardée de neutrons lors du processus de fission.

2.1.4 Pilotage du réacteur, neutrons retardés

Les neutrons retardés sont des neutrons produits quelques secondes apres une fission ; ils
proviennent de produits de fission émetteurs 3 dont les fils se désintégrent en émettant un
neutron.

Le neutron émis par le noyau fils doit étre tres peu lié, ce qui est le cas pour des noyaux
se situant juste au dessus (en nombre de neutrons) d’une couche magique (N=50 et N=82 par
exemple). Les produits de fission émetteurs 3 responsables de ces neutrons retardés doivent donc

posséder deux neutrons de plus que le nombre correspondant & une couche magique. C’est le
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cas par exemple du 8Br et de I'7I, qui sont responsables de la plupart des neutrons retardés
émis dans un réacteur. La distribution en masse des produits de fission étant relativement
dépendante du noyau qui fissionne, on comprend que la proportion des neutrons retardés peut
varier de maniére significative d’un noyau fissile a "autre. Le tableau 2.2 montre la proportion
0, de neutrons retardés pour quelques uns des noyaux les plus intéressants pour les réacteurs
nucléaires. Il s’agit de noyaux fertiles (232Th et 238U}, qui ont une faible section efficace de fission,
mais qui sont présents en grande quantité, des principaux noyaux fissiles des différentes filieres

envisageables (223U, 235U, 239Pu et ?4'Pu), et des actinides mineurs produits par les réacteurs

actuels.
Noyau By
fertiles ST 20
2387 1.48
23y 0.26
fissiles U 0.64
239py 21
241py 54
24 Am 14
242m Am .25
actinides mineurs 243 Am .23
M3Cm .07
245Cm A7

TaB. 2.2 — Proportion des neutrons retardés pour les principauxr noyauzr définissant le compor-

tement d’un réacteur [10, 33]

On observe immédiatement que les deux noyaux fertiles 22Th et 233U ont une proportion de
neutrons retardés bien supérieure aux noyaux fissiles envisagés ; malgré leur faible section eflicace
de fission (comparée a celle des noyaux fissiles), ces noyaux peuvent donc intervenir de maniére
significative dans la quantité globale de neutrons retardés d’un systéme, et permettre ainsi
le pilotage du réacteur. Inversement, un réacteur composé uniquement de ?39Pu par exemple,
aurait une quantité globale de neutrons retardés relativement faible, ce qui rendrait le systéme

extremement “nerveux”, et ainsi délicat a piloter en mode critique.

2.1.5 Coefficients de vide et de température

Afin d’optimiser la sireté d’un réacteur critique, le systeme doit avoir un comportement auto—
stabilisant en fonction de différents parametres qui sont amenés & évoluer lors d’un incident de

fonctionnement. Les deux parameétres les plus importants sont le vide et la température. Une
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perte de caloporteur par exemple ne doit pas entrainer une augmentation de réactivité, tout
comme une perte de refroidissement. Le comportement du réacteur en fonction du vide et de la

température dépend de plusieurs effets; nous faisons ici une liste des principaux :

e Effet Doppler
L’agitation thermique des noyaux de combustible a pour effet de modifier I’énergie appa-
rente du neutron incident dans le référentiel du noyau. Tout se passe comme si la section
efficace du noyau considéré était convoluée par une gaussienne dont la largeur est propor-
tionnelle a la température du milieu et donc comme si les résonances des noyaux étaient
élargies. Un neutron en cours de ralentissement a donc plus de chances d’avoir une énergie
correspondant & ces résonances, et donc d’étre capturé. Dans un réacteur de type REP,
c’est la résonance de capture (n,7y) de '’**®*U & 6.5 eV qui joue le réle le plus important
pour l’effet Doppler. Pour cette raison, dans ce type de réacteur, une augmentation de

température entraine un chute de réactivité, ’effet Doppler y est donc stabilisant.

o Effet de vide

Une perte de caloporteur dans le cceur peut étre provoquée par différents phénomenes,
comme une brusque montée en température ou une rupture de canalisation. Ce type d’in-
cident peut jouer sur la réactivité de différentes manieres. Dans le cas ou le caloporteur
possede une section efficace d’absorption importante, sa disparition peut induire une aug-
mentation de réactivité. Mais un autre effet est généralement plus important; dans la
plupart des réacteurs thermiques, le caloporteur est responsable du ralentissement des
neutrons, une perte de caloporteur signifie donc que les neutrons ne sont plus ralentis dans
le ceeur. Compte tenu des rapports entre sections efficaces de capture et de fission des
noyaux de combustible, un tel durcissement du spectre neutronique induit une chute de
réactivité. L’exemple du réacteur de Tchernobyl montre I'importance de ces deux effets
inverses ; en effet ce type de réacteur est refroidi par de I’eau, les neutrons étant en partie
ralenti par le caloporteur et par du graphite. Une perte de caloporteur signifie une baisse
de I’absorption dans le coeur sans modification importante du spectre neutronique, puisque
le graphite joue toujours son role de ralentisseur. Ce type de réacteur possede donc un co-
efficient de vide positif, puisque I’effet sur le spectre ne vient pas compenser la diminution

d’absorption due a la perte de caloporteur.

e Dilatation

La dilatation due a une augmentation de température peut modifier suffisamment la géomé-
trie du systeme pour avoir une effet significatif sur la réactivité. En général, une dilatation
globale du coeur tend a espacer les barreaux de combustible les uns des autres et & diminuer

ainsi la réactivité.
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Tous ces effets sont trés dépendants des matériaux utilisés, qu’il s’agisse du combustible,
du caloporteur, ou méme des éléments de structure. Le mode critique implique donc de fortes
contraintes de streté sur la composition du réacteur. Les neutrons retardés doivent étre en
nombre suffisant pour pouvoir piloter la machine. La température et le vide doivent avoir un effet
négatif sur la réactivité. Ces contraintes limitent ’utilisation de certains types de combustible
ou de caloporteur. Si 'on envisage par exemple un incinérateur de plutonium, ou il n’y aurait
aucune matrice fertile dans le cceur (232Th ou 238U), la faible proportion de neutrons retardés
induit par ce type de noyaux rendrait le pilotage d’un réacteur en mode critique extrémement
délicat.

Les contraintes sur le type de combustible peuvent étre en partie levée par 'utilisation d’un
systeme sous-critique piloté par accélérateur. Pour le comprendre, nous décrivons dans la partie

suivante quelques éléments fondamentaux de la physique des systémes sous-critiques.

2.2 Propriétés neutroniques d’un réacteur hybride

2.2.1 Retour sur la définition de k.

Comme il a été dit précédemment, k.s; peut étre vu comme la probabilité pour qu’une fission
engendre un nouvelle fission. Une autre facon de définir ce facteur est de faire le rapport entre
le nombre de neutrons créés par fission et le nombre total de neutrons absorbés. Dans le cas
d’un réacteur critique en fonctionnement, le nombre de neutrons créés par fission peut s’écrire

(en négligeant les réactions (n,xn):
Noieo =3 [ [ viByn(@)ol*(@)0(8, 7)dEE? (2.1)
—~JE

7) est le nombre de noyaux i par unité de volume & la position 7 du réacteur

— ng(

— v;(F) est le nombre de neutrons émis par la fission du noyau ¢ provoquée par un neutron
d’énergie F

- UgiS(E) est la section efficace différentielle de fission du noyau ¢ a ’énergie F/

— ¢(E,7) est le flux neutronique différentiel & 1’énergie E et & la position 7

Il est & noter que la somme s’effectue sur tous les noyaux du combustible (fissiles et fertiles),
les éléments de structure n’intervenant pas dans ce facteur. De la méme maniere, le nombre total

de neutrons absorbés par réaction nucléaire peut étre écrit comme suit :
Nue=3 /E / [ ni (R0 (E)o(B, P) B (2.2)
J

bs

— 07" est la section efficace différentielle d’absorption du noyau j a 'énergie F'; pour les

noyaux de combustible on a O'}-lbs ~ O']C'ap + U]f”
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La somme s’effectue maintenant sur tous les matériaux présents dans le cceur, y compris le
caloporteur et les éléments de structure. On peut faire la distinction de ces deux termes en

écrivant :

Nas = E /E / [Pt (B)6 (B, )BT + 5 /E / [ o(B, Papds (23)

— La premiere somme représente les absorptions dans le combustible ; en regle générale, c’est

cette partie de Nyps qui aura tendance a évoluer durant le fonctionnement du réacteur.

— 22b représente la section efficace macroscopique d’absorption dans le caloporteur et les
éléments de structure. Dans un réacteur rapide, les sections efficaces de ces noyaux sont
suffisamment faibles pour que cette section efficace macroscopique Lg% n’évolue quasiment

pas durant le fonctionnement du réacteur.

Il faut ajouter au terme d’absorption un terme représentant les neutrons qui s’échappent du
réacteur ; Ce terme de fuite est délicat a définir du fait de la présence d’un réflecteur qui permet
a des neutrons qui s’échappent du cceur d’y revenir apres quelques diffusions, cependant, on

écrit ce terme dans le formalisme des équations de diffusion :

me'te:/sja’.? (2.4)

ot 7 représente un courant de neutrons a travers les surfaces extérieures du réacteur S.
D’apres ce qu’il vient d’étre expliqué, le facteur de multiplication k.s; peut étre écrit sous

la forme:

. B fis 3
E/E/? vi(B)ni(7)o!*(E)o(E, ?)dEd7

kess = 3 3
E/E/ﬁ ni (7)ot (B)$(E, 7)dEPT + 22 /E/? $(E, P)dEd ﬁ+/s7d?
(2.5)

Implicitement, cette définition suppose que la source de neutrons responsables des fissions

est une source stabilisée en position dans le réacteur, et bien siir en énergie, puisque ces neutrons
proviennent eux-mémes de fissions. Ce facteur de multiplication ne permet donc pas de décrire
I’effet d’une source externe de neutrons, qui n’intervient pas dans le cas d’un réacteur critique
en fonctionnement, mais qui joue un réle important dans le cas d’un systeme sous-critique, ou
la réaction en chaine des fissions est limitée. Nous sommes donc obligés d’introduire d’autres
facteurs de multiplication qui prendront en compte l'effet de la source externe afin de décrire

correctement le comportement d’un cceur sous-critique.
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2.2.2 Facteur de multiplication k;

Nous nous placons maintenant dans le cas d’un coeur sous-critique, soumis a une source de
neutrons quelconque. Nous commencons par définir un facteur de multiplication pour chaque
génération noté k;, qui représente simplement le rapport entre le nombre de neutrons de la
génération 7 et le nombre de neutrons de la génération (¢ — 1).

__n(1)
b= i (2.6)

seme

ou n(¢) représente le nombre de neutrons de la "¢ génération. D’apres la définition du facteur

de multiplication effectif k.fs on peut d’ores et déja écrire
ki = kegy lorsque 1 — oo

On peut a partir des facteurs de multiplication k; décrire la facon dont se multiplie un neutron

source dans le réacteur et ainsi calculer le nombre total de neutrons produits par un neutron

source:

source N

1é’"egénérati0n k1N

Qémegénération k1ko Ny

3¢me génération kikokaNg

niemegénération kikoks.. .k, Ny
+oo 1

TOTAL Z(H k;).Ns (en notant kg = 1)
1=0 7=0

Si les premieres générations de neutrons se comportent différemment des neutrons émis par
une source stabilisée de fission, comme ce sera le cas la plupart du temps, on comprend en ob-
servant cette formule que k.fs ne permet pas de décrire la multiplication globale des neutrons
source. Cependant, lorsque le faisceau de protons est arrété (lors d’un incident par exemple ou
d’une période de manutention), la source externe de neutrons est maintenant inexistante, et c’est
tres vite k¢ ¢ qui gouverne la multiplication des neutrons dans le systeme. Le facteur de multipli-
cation effectif reste donc un facteur important pour la sureté, méme s’il ne permet pas de décrire

correctement la multiplication de tous les neutrons du réacteur lors de son fonctionnement.

2.2.3 Facteur de multiplication global £,

Pour simplifier les notations précédentes, on introduit un facteur de multiplication global de

la source de neutrons, noté kg, qui peut étre vu comme un facteur de multiplication moyen de
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chaque génération, on obtient alors:

400 1 +oo0 1 +o0
: 1
Nigt =Y (I] %i)-Ns =D (J] ks).Ns =D _kiNy = N, (2.7)
— — ; 1— ks
1=0 7=0 1=0 7=0 1=0
et on retrouve la définition pratique d’un facteur de multiplication :
N, ot — 1]\'Ts *Ncréés
kg = =% = (2.8)

Ntot Aftot
Cette définition est mathématiquement la méme que celle de k.y; mais prend maintenant en

compte l'effet de la source externe différente de la source de fission stabilisée.

2.2.4 Gain du systeme hybride

D’apres les définitions précédentes de k; et de ks, il est possible de calculer le nombre de
fissions induites par un neutron source et de remonter ainsi au gain énergétique du systeme. Ce
gain est défini par le rapport entre ’énergie récoltée aprés multiplication des neutrons dans le

ceeur et I’énergie du proton incident :

NsNyiscris

G = E,

(2.9)

avec

— Ny le nombre total de neutrons créés par un proton par réactions de spallation dans la

cible
— Ny;s le nombre de fissions induites par un neutron source
— €45 |’énergie délivrée par une fission
— F, ’énergie du proton incident

Calculons maintenant le nombre de fissions Ny, induites par un neutrons source. On revient a

la description génération par génération:

Numéro Nb fissions issues Nb neutrons émis | Nb neutrons calculés
génération | de cette génération | par ces fissions en utilisant k;
source N vN{* ky

1 N vNJ* ey ks

2 NI yNJ* ey keokes

n NI% vNI¥ ek e
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Les deux dernieres colonnes correspondent a deux manieres différentes de calculer le nombre

de neutrons de la génération ¢, par identification, on obtient donc:

s kl
AVif - 7
s kik
A/vZfzs — 12
v
et
N fis _ kiky.. .k,
" v
Alors _
o0 k3 1
Nyis = Z(H kZ); (avec ko =1) (2.10)

=1 7=0
Il est & noter que I'indice sur la somme commence maintenant & 1. On a alors, en commencant

la sommation & l'indice 0 et en utilisant la relation 2.7:

e I N 1 1 k
Ny = E)o— —— == - =__ 2.11
! ;(};[0 )1/ v vli—-ks v wvl1-k ( )
Le gain s’obtient finalement en utilisant la relation 2.9:
st ks € fis
G=—. . 2.12
v 1-k, F, ( )

Application numérique

On donne dans le tableau 2.3 un exemple d’application numérique pour toutes les grandeurs
évoquées dans le calcul précédent afin d’avoir a ’esprit un ordre de grandeur de ces quantités

dans un cas réaliste de systeme hybride.

Facteur de multiplication de la source ks | 0.98
Nombre moyen de neutrons émis par fission v 3.

Nb neutrons par neutron source 1 _1k.s 50

Nb fissions par neutron source o1 fsks 16
Energie des protons incidents Ep | 1 GeV
Nombre de neutrons source par proton N; | 30[20]
Energie délivrée par une fission €fis | 200 MeV
Gain total G| 120

TaB. 2.3 — Calcul du gain neutronique d’un systéme sous crilique

Le gain calculé est un gain neutronique qui ne tient pas compte des rendements de ’accéléra-

teur et des échangeurs de chaleur du réacteur; si on considere que chacun de ces coeflicients est
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d’environ 40%, on obtient un gain global de 'ordre de 20, cela signifie que la puissance nécessaire
pour faire fonctionner I'accélérateur représente environ 5% de la puissance totale délivrée par le
systeme.

Nous avons décrit dans cette partie les parametres utilisés pour décrire la multiplication des
neutrons dans un systeme hybride, et montré de quelle facon un tel systéme peut produire de
I’énergie tout en étant sous-critique. Les avantages offerts par ces systémes seront abordés apres

avoir discuté des différences entre les trois facteurs de multiplication précédemment définis .

2.2.5 Comparaisons des trois facteurs de multiplication k., k; et k;

Il parait indispensable a ce stade de comparer en détail les trois facteurs de multiplication
définis précédemment afin de bien comprendre dans quelle mesure ils interviennent dans le
comportement d’un systéeme sous-critique.

L’exemple traité dans ce paragraphe n’est absolument pas réaliste mais permet d’illustrer
lesdifférences fondamentales existant entre les facteurs de multiplication k.y¢, k; et kg ; il permet
également de montrer qu’il est possible d’obtenir un systéme possédant un gain tres élevé (soit
ks tres proche de 1) tout en assurant une sureté optimale (faible k.rf). Le systeme simulé est
représenté sur la figure 2.1; il est composé d’une sphére centrale de 4.64 cm de rayon, et d’une
coquille distante de 10 m de la spheére, d’une épaisseur de 1.54 cm. Les deux parties du systeme

sont composées de 239Pu pur d’une densité de 20 g/cm?.

coquille
de plutonium
source de
/ neutrons
10 m .
isotrope
10 keV
sphére
centrale

Fic. 2.1 — Géométrie du systeme “sphére + coquille” de plutonium

La source externe simulée est centrée, isotrope et monoénergétique a 1 keV. Les caractéris-
tiques de la multiplication des neutrons sont résumées dans le tableau 2.4.

On observe un comportement tres différents des facteurs de multiplication k, et ks lors du
couplage des deux sous-systémes; k.s; n’est quasiment pas affecté par le couplage de la sphere

centrale et de la coquille, alors que la valeur de k; a sensiblement augmenté. Le systeme complet a
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ks, sphere seule 0.97

ke, sphere seule 0.95

ks, coquille seule 0.975

keyg, coquille seule 0.95

ks systéeme complet | 0.997

ke systeme complet | 0.95

TaB. 2.4 — Facteurs de multiplication du systéme “sphere+coquille” et de chacun des sous-

systemes.

donc un gain neutronique tres élevé, pour une sireté accrue (keys faible). Ce comportement peut
s’expliquer de différentes manieres. La premiere remarque concerne la tres faible probabilité pour
les neutrons crées dans la coquille de revenir dans la sphere centrale ; inversement, les neutrons
sortant de la sphere centrale sont obligés de traverser la coquille extérieure, ces neutrons se
comportent donc comme des neutrons source pour la coquille. On peut calculer le nombre de
neutrons sortant de la sphére centrale (pour un neutron source): d’aprés 2.11, le nombre de
neutrons ayant produit une fission dans la sphere vaut

1k,
1- F,

Nyis = (2.13)

1 vV

Si l'on tient compte des captures (n,y) dans le plutonium, le nombre de neutrons servant a

produire une fission vaut
Oabs
= —F 2.14
ofis ( )

Ainsi, le nombre de neutrons Ny, (toujours par neutron source) sortant de la sphere centrale

s’exprime sous la forme:
1 ksl Oabs

- 1—k51( v ofis)

Ces neutrons se multiplient alors selon le facteur de multiplication kg, ; on peut donc calculer le

N, (2.15)

facteur de multiplication k; du systéeme couplé comme suit :

1 1 ks, Oaps . 1

= 1-—
11—k 1—k31( v ofis’1— kg,

(2.16)

L’application numérique donne k; = 0.996, ce qui confirme que les neutrons issus de la coquille
ne reviennent quasiment pas dans la sphere centrale.

La figure 2.2 montre I’évolution des facteurs de multiplication k; du systéme couplé et permet
d’observer le temps relativement long que met le systéme a se stabiliser : pres de 50 générations
sont nécessaires pour voir k; converger vers kqyy.

Une fois la source stabilisée, comme les premieres fissions ont eu lieu dans la sphere et

que les neutrons produits dans la coquille ont tres peu de chance de retourner dans la sphere
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2.2

20 f

Ki

1.4 + Ks = 0.997 i

Keff = 0.95

08 Il Il Il
0 20 40 60 80 100

numero&eneration

Fic. 2.2 — Fvolution des facteurs de multiplication k; en fonction du numéro de génération pour

le systéme "sphére+coquille” de plutonium.

centrale, la quasi-totalité des fissions se situent dans la coquille, ce qui explique que le facteur
de multiplication k. du systeme couplé est tres peu différent du facteur de multiplication de
la coquille seule k.fy,. La figure 2.3 représente la distribution des fissions lorsque la source est
stabilisée et confirme le raisonnement précédent.

Cet exemple non réaliste met en évidence la possibilité d’obtenir un systeme a gain tres
élevé conservant des caractéristiques de streté optimales. On pourrait tenter d’adapter ce type
de géométrie & un réacteur nucléaire afin d’augmenter son facteur de multiplication ks tout en
gardant un facteur k.ys relativement faible, ce qui pourrait laisser espérer une intensité requise

pour accélérateur sensiblement diminuée [34].

2.3 Les observables expérimentales d’un systeme sous-critique

On ne peut avoir acces expérimentalement a toutes les caractéristiques théoriques d’un sys-
teme sous-critique. Le seul parametre neutronique global est le gain du systéme, qui est direc-
tement accessible, en mesurant la puissance du faisceau et la puissance thermique sortant du
réacteur.

Une étude détaillée du comportement d’un coeur sous-critique soumis & une source externe de
neutrons est possible en placant différents types de détecteurs a différents endroits du ceeur. On

peut ainsi espérer mesurer différentes caractéristiques neutroniques du systeme, les trois para-
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Fia. 2.3 — Distribution des fissions une fois la source stabilisée.

metres accessibles du neutron détecté étant son énergie, sa position et I'instant de sa détection.
Il est impossible cependant de connaitre I’histoire d’un neutron détecté et de remonter ainsi
au coefficient de multiplication de chaque génération k;. Il est alors nécessaire de faire un lien
entre ces facteurs de multiplication k; et la réponse temporelle d’un coeur sous-critique soumis
a un impulsion de neutrons, qui elle est mesurable; c’est ce qui a été réalisé sur le réacteur

expérimental MASURCA lors de I'expérience MUSE 3.

2.3.1 Comportement temporel d’un réacteur sous-critique

Nous commencons par considérer un réacteur sous critique de type MASURCA soumis a
une source de neutrons dont la distribution temporelle est une fonction de Dirac §(¢). Si on
considere que le temps entre chaque génération est une constante que 'on notera 6, et que
toutes les générations se multiplient avec le méme coeflicient de multiplication k, le nombre de

neutrons passe de n & kn pendant un temps 6, on obtient donc (en négligeant l'effet des neutrons

retardés)
dn  kn—n ,
B 2.17
soit
dn k-1 :
— = ——dt 2.18
n 0 (2.18)
Cette équation différentielle s’intégre comme suit
kE—1
—i
n=nge 0 (2.19)
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La réponse temporelle a une source de neutrons externe est une exponentielle de temps carac-

téristique 7 défini par:

T=—0 (2.20)

Ce temps caractéristique dépend a la fois du facteur de multiplication et de la durée de vie
d’une génération. Il apparait donc, méme dans des hypotheses simplificatrices, que la mesure
de I’évolution du spectre en temps d’un réacteur sous critique soumis a un pulse de neutrons
ne peut donner directement la valeur de la réactivité. De plus, de nombreux facteurs rendent
ce calcul tres délicat a utiliser dans la réalité; nous avons montré que la multiplication des
premiéres générations est tres différente d’une multiplication stabilisée gouvernée par un facteur
de multiplication constant k.yf, notamment au niveau de la répartition spatiale des neutrons.
La forme du spectre en temps risque donc d’étre relativement dépendante de la position du
détecteur dans le cceur du systeme. Par ailleurs, on peut penser que les temps caractéristiques
des premieres générations ainsi que la forme de la distribution temporelle de ces générations sont
relativement différents de la durée des générations une fois la source de fission stabilisée. Les
inhomogénéités du coeur, dues par exemple a la présence du générateur de neutrons, peuvent
elles aussi déformer les distributions temporelles de chacune des générations. Enfin, la largeur
de l'impulsion de neutrons produite par le générateur influence la forme du spectre en temps

mesuré.

Nous décrivons les effets les plus importants en présentant maintenant les études par si-
mulation qui ont été effectuées en préparation aux expériences MUSE. Quelques résultats de

I’expérience MUSE 3 seront ensuite exposés.

2.4 Préparations des expériences MUSE

2.4.1 Description du réacteur expérimental Masurca [5]

MASURCA est un réacteur d’étude fonctionnant a trés faible puissance (P, =~ 5kW)
construit sur le site de Cadarache. Le flux neutronique dans le coeur et le réflecteur est lui aussi
trés faible (= 10%n/cm?/s). Ces faibles valeurs de puissance et de flux ont de nombreux avantages
qui font de MASURCA un outil privilégié pour ’étude neutronique de systémes innovants (nou-
veaux combustibles, cceurs sous-critiques, etc...). En effet, la faible puissance permet 'utilisation
d’un systéme de refroidissement simplifié (pas de liquide nécessaire pour évacuer la chaleur) et
d’une géométrie modulaire du coeur et du réflecteur associée a un systéme de chargement des
assemblages automatique. Différentes configurations du coeur peuvent ainsi étre étudiées en un

temps raisonnable.
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2.4.2 Simulations de MASURCA

Avant d’exposer les études qui ont permis de préparer les expériences MUSE, il convient
dans un premier temps de définir dans quelles conditions les simulations du réacteur expérimen-
tal MASURCA ont été effectuées. Il n’a pas été possible de disposer de la géométrie tres détaillée
des éléments de ce réacteur. Les calculs Monte Carlo ont donc été effectués avec une géométrie
cylindrique homogénéisée, utilisée pour des calculs déterministes par les équipes du CEA. 1l
devrait étre possible d’obtenir une description plus précise de la géométrie du réacteur, notam-
ment du cceur de combustible et des barres de controle, d’ici le début de I'expérience MUSE 4.
La figure 2.4 montre une configuration étudiée lors de I'expérience MUSE 3 telle qu’elle a été
simulée. Cette configuration comprend une zone modératrice en plomb entourant le générateur
permettant de simuler une cible de spallation. Les canaux de mesures, représentés sur les fi-
gures, permettent d’étudier le spectre en temps ou en énergie a différents endroits du ceeur de
MASURCA. Les spectres en temps et en énergie seront simulés dans ces canaux de mesures, a
trois cotes différentes selon I’axe 2 du réacteur.

Le cceur est constitué d’environ 50% de sodium solide et 50% de combustible, lui méme
constitué de 75 % d’?38U et de 25% de plutonium. Le réflecteur est principalement constitué de
sodium et d’acier.

La description relativement précise du générateur de neutrons SODERN (GENIE 26) utilisé
n’a pu étre obtenue pendant le travail de préparation des expériences MUSE. Les calculs effectués

ne prennent donc en compte que la forme supposée de I'impulsion fournie par le constructeur.

Facteurs de multiplication

Nous revenons dans ce paragraphe a une description de la multiplication génération par
génération. Différents degrés de sous-criticité ont été étudiés lors de ’expérience MUSE 3 ; nous
choisissons dans ce paragraphe une configuration donnée pour illustrer les différences existant
entre les facteurs de multiplication ks et k.s; définis précédemment.

II existe deux sources principales de neutrons dans MASURCA, d’une part la source centrée
de neutrons de 14 MeV produits par le génértateur SODERN, d’autre part la source de fis-
sion spontanée des noyaux de combustibles (principalement le ?°Pu). Cette source est répartie
uniformément dans le cceur du réacteur.

Nous sommes donc en présence de deux sources tres différentes, tant par leur distribution
spatiale que par leur spectre énergétique. La distribution énergétique d’une source de fissions

spontanées correspond a une distribution de Maxwell :

E
p(E) = eVE . e a avec a=12895MeV (2.21)

On s’intéresse dans un premier temps aux conséquences de la distribution spatiale initiale
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Fic. 2.4 — Géométrie de MASURCA en représentation cylindrique utilisée pour les simulations.
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des neutrons source sur leur multiplication. Afin de limiter les effets de spectre énergétique des
neutrons source, on compare la multiplication de la source de fissions spontanées a une source
centrée de méme spectre énergétique. La figure 2.5 montre I’évolution de la distribution spatiale

des fissions induites par ces deux types de source.

Source centree Source uniforme dans le coeur
T T 0.13 T T T
—— source
— generation1| 4+ e generation 1
025 ---- generation 2 ] 0.12 ---- generation 2 4
——- generation 3 ——- generation 3
[O—-O generation 4 [O—O generation 4

o
N
o

Distribution (unite arbitraire)
o [=}
= =
o (5]

0.05

0.00 I I I I I 0.07 I I I I I
20 25 30 35 40 45 50 20 25 30 35 40 45 50

Reancm Reancm

Fic. 2.5 — Fvolution des distributions spaliales de deux sources de fissions spontanées, l'une

centrée, l'autre répartie uniformément dans le ceeur

On remarque tout d’abord que ces deux sources, d’origines spatiales différentes, convergent
vers la méme source de fission en quelques générations seulement, soit quelques microsecondes.
La forme des distributions des premieres générations differe d’une source a ’autre et peut avoir
des conséquences non négligeables sur ’efficacité de ces premiers neutrons. Par exemple, la source
de fission spontanée émet plus de neutrons pres des surfaces de fuite du réacteur comparée a une
source de fission stabilisée. On peut donc penser que les premiers neutrons issus d’une source de
fission spontanée uniforme dans le cceur du réacteur seront moins efficaces que ceux issus d’une
source stabilisée en position, on s’attend donc & observer un facteur de multiplication global
ks pour cette source inférieur a k.fs. En ce qui concerne la source centrée de méme spectre
énergétique, les surfaces de fuite qui interviennent sont les surfaces supérieure et inférieure de la
zone centrale (générateur et plomb), les prédictions sur le facteur de multiplication global sont
alors plus délicates.

La figure 2.6 montre I’évolution des facteurs de multiplication k; pour les deux sources étu-
diées et permet de répondre & l'interrogation concernant la source centrée; il apparait que les
fuites par les surfaces supérieure et inférieure de la zone centrale induisent une baisse d’efficacité
des neutrons sources (k1 < kcfy), et ainsi une valeur de k; inférieure a k.s¢. On remarque éga-
lement que 'uniformité de la source de fissions spontanées a un effet tres faible sur la valeur des

premiers facteurs de multiplication k;. On retrouve dans le tableau 2.5 les valeurs des différents
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Fia. 2.6 — Comparaison de l’évolution des facteurs de multiplication k; du réacteur MASURCA,
pour une source de fission centrée, el une source de fission répartie uniformément sur la zone

fissile, en fonction du numéro de génération

facteurs de multiplication concernant les deux sources étudiées. Méme si les valeurs different peu
entre les coefficients de multiplication de la source de fissions spontanées et la source centrée de
méme spectre énergétique, le comportement des premiers neutrons est tres différent notamment
au niveau de la répartition spatiale des premieres fissions générées.

On s’intéresse maintenant a l’effet du spectre énergétique des neutrons issus du générateur
placé au centre du réacteur; on compare donc de la méme maniére que précédemment une source
centrée de fission et une source centrée de neutrons monoénergétiques de 14 MeV. L’évolution
des distributions spatiales des fissions des premieres générations est peu influencée par cette
différence d’énergie des neutrons sources, par contre, les réactions (n,2n) se produisant sur les
noyaux de plomb par des neutrons d’énergie élevée (le seuil (n,2n) du plomb est de 'ordre de 7
MeV) permettent de “multiplier” les neutrons source avant qu’ils ne provoquent les premiéres
fissions. Cet effet induit un facteur de multiplication k4 tres important (ky = 1.69) visible sur la
figure 2.7, dont Deffet sur le facteur de multiplication global &k, n’est pas négligeable. Les résultats

sur les différents facteurs de multiplication de cet exemple sont résumés dans le tableau 2.5.

Spectres en temps en fonction de la réactivité

D’apres le calcul qui ont été faits précédemment, on s’attend a ce que la réponse temporelle

d’un réacteur sous-critique a une source ¢ de neutrons soit de forme exponentielle. La figure
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Fic. 2.7 — Comparaison des facteurs de mulliplication k; de MASURCA pour une source de

fission scentrée et la source de neutrons de 14MeV du générateur SODERN (centrée également)

ks source
fissions spontanées | 0.94

centrée

ks source

fissions spontanées | 0.94

uniforme
k, source 14 MeV | 0.96
keyy 0.94

TAB. 2.5 — Facteurs de multiplication de MASURCA simulés dans les condilions de Uexpériences
MUSE 3
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2.8 montre le spectre en temps dans la zone centrale en plomb du réacteur MASURCA pour

différentes réactivités.

10
-1 ks =0.976 i
10 keff = 0.953
i
o
3 \ ks =0.97
2107 Ty keff = 0.948 1
@ W
[}
(0]
510° |
x
2
10
10°

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
temps en microsecondes

Fic. 2.8 — Spectres en temps simulés des neutrons pour différentes valeurs du facteur de mulli-

plication k.

On observe que le spectre en temps des neutrons est exponentiel & partir d’un certain temps
de l'ordre de 5 ps. La déformation du spectre pour des temps inférieurs a 5 us s’explique par
la grande efficacité des neutrons source de 14 MeV, comme nous ’avons vu précédemment (cf
figure 2.7). En superposant le spectre en temps total et le spectre en temps des neutrons source
normalisé de la méme maniére (figure 2.9), on peut identifier la premiére partie de la courbe
non exponentielle (¢ < 5 us) comme étant due principalement aux neutrons source.

D’apres les simulations précédentes et les comparaisons de 1’évolution des facteurs k; pour
différents types de source, la déformation du spectre en temps dans les premiéres microsecondes
est donc due aux réactions (n,2n) induites par des neutrons de plusieurs MeV sur les noyaux
de plomb de la zone centrale modératrice. L’influence de la différence entre les facteurs de
multiplication k; et le facteur k.yy se fait sentir dans les premieres microsecondes du spectre en
temps. Passé ce délai, on n’est plus sensible qu’a la source de fission stabilisée en position dans
le cceur du réacteur.

Si 'on se place au dela de quelques microsecondes, les neutrons se multiplient selon k.fs (cf
figure 2.7), et d’apres la relation 2.19 la pente des courbes de la figure 2.20 permet de remonter
a la durée de vie de chaque génération de fission ; les résultats donnent une valeur de 8 de 'ordre

de 1 us.
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Fia. 2.9 — Comparaison du spectre en temps lotal des neutrons au spectre des neulrons source

pour un facteur de multiplication ks = 0.97

Impact de la durée de 'impulsion du générateur

La figure 2.10 montre la forme supposée du burst de neutrons délivré par le générateur

SODERN utilisé lors de ’expérience MUSE 3.

La largeur en temps & mi-hauteur est de l'ordre de 3 us, mais "impulsion est relativement
étalée; environ 20% des neutrons sont produits 10 us apres le début du burst. Une étude pré-
liminaire a consisté a étudier I'impact sur le spectre en temps de la largeur de "impulsion de

neutrons, représenté sur la figure 2.11.

On observe qu’avec le générateur SODERN, il parait impossible d’espérer mesurer la défor-
mation initiale du spectre en temps due a la différence d’efficacité des neutrons source. Cette
déformation est essentielle dans I’étude d’un systeme sous-critique et dans la mesure du gain
neutronique; a cette fin, la construction du générateur GENEPI (GEnérateur de NEutrons Pulsé
Intense) a été entreprise & 'ISN pour les expériences a venir. Il devrait permettre deés I’expérience

MUSE 4 de quantifier les différences entre facteurs de multiplication kg et k.gy.

Ce générateur est actuellement installé & Grenoble ; les premieres mesures de largeur de 1'im-
pulsion de neutrons correspondent tout a fait a celles du cahier des charges, c’est a dire inférieure
a 1 ps. La modification du spectre en temps simulé dans MASURCA par cette impulsion est
représentée sur la figure précédente (2.11). Cette étude a démontré I'intérét d’un outil tel que

GENEPI et a joué un réle important lors de la décision de sa construction.
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Fic. 2.10 — Forme supposée du pulse de neulrons émis par le générateur SODERN
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Fia. 2.11 — Comparaison du spectre en temps du réacteur soumis a un pulse &, et a différentes

tmpulsion de largeur a mi-hauteur 0.3, 3. et 4.5 us.
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Fic. 2.12 — Spectre en énergie pour différents intervalles de temps apres une impulsion & de

neutrons source.

2.4.3 Evolution du spectre en énergie en fonction du temps

Le groupe de Grenoble a effectué des mesures de spectre en énergie lors des expériences
MUSE 2 et MUSE 3. Une étude a été réalisée afin de déterminer si la forme du spectre évoluerait
en fonction du temps. La figure 2.12 montre le spectre en énergie pour différentes fenétres en
temps succédant au burst de neutrons.

Il apparait qu’apres 2 us environ, la forme du spectre en énergie ne varie quasiment plus dans
le domaine d’énergie supérieure a quelques dizaines de keV, gamme dans laquelle les mesures
du groupe de Grenoble sont attendues. Compte tenu de la largeur de I'impulsion de neutrons
délivrée par le générateur SODERN, il semble donc impossible de mesurer I’évolution dynamique

de la forme du spectre énergétique du cceur de MASURCA.

2.5 Quelques résultats de I’expérience MUSE 3

La préparation des expériences MUSE par simulation a permis d’orienter le développement
des détecteurs de 'ISN. L’expérience MUSE 3 avait pour but de tester les méthodes de détec-
tion et d’analyse mises au point. Malgré des mesures fortement perturbées par la présence de
matériaux hydrogénés dans le générateur SODERN, il a été possible de valider et d’optimiser
la méthode de mesure. Nous décrivons dans ce paragraphe l'effet du générateur de neutrons

utilisé, dont la composition relativement précise n’avait pu étre connue avant son installation a
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MASURCA, et la mesure des spectres en énergie par un compteur proportionnel & 3He.

2.5.1 Le générateur de neutrons

Il semble nécessaire d’insister sur le fait que la composition, et notamment la quantité d’hy-
drogene dans le réacteur, n’ont été connue qu’apres linstallation du générateur a 'intérieur du
réacteur MASURCA. Des simulations plus précises ont alors été effectuées prenant en compte

la description pseudo-homogene délivrée par le constructeur, et résumée dans le tableau 2.13.

Masse 19.4 kg
Hauteur 99.7 cm
Diametre 8.8 cm
Intensité 10® n/s
Fréquence (Hz) 200 Hz

Masse totale matériaux hydrogénés
4.9 Kg

(huile, résine et cables)

Fic. 2.13 — Caractéristiques principales du générateur de neutrons GENIFE-26 ulilisé pour Uezx-
périence MUSE 3.

La réaction utilisée pour la production de neutrons est
d+t— a+n (14 MeV)

Le générateur est placé de telle facon que la cible de tritium se trouve au centre du réacteur.
La quantité d’huile importante n’ayant pas été prévue lors des études précédentes, de nouveaux
calculs ont été nécessaires afin de déterminer 'impact de l'introduction d’une telle quantité
d’hydrogene au centre d’un réacteur a neutrons rapides. La figure 2.14 montre le spectre en
énergie simulé des neutrons issus du générateur.

On observe une forte dégradation du pic a 14 MeV correspondant aux neutrons produits sur

la cible de tritium.

Spectres en temps

Les neutrons de basse énergie ont un effet tout a fait spectaculaire sur les formes des spectres
en temps prédits lors de la préparation des expériences MUSE. La figure 2.15 montre le spectre
en temps simulé avec et sans le générateur pour une méme valeur du facteur de multiplication k.

La différence entre les deux pentes est trés importante, et interdit toute extraction de facteurs
de multiplication a partir de la forme des spectres en temps mesurés lors de MUSE 3. Ces
résultats confirment la nécessité d’installer a MASURCA un générateur comme GENEPI, qui

ne contient aucun élément hydrogéné dans la partie qui se trouvera a ’'intérieur du réacteur.
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Fic. 2.14 — Spectre en énergie des neutrons sortant du générateur SODERN.
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Fia. 2.15 — Effet du générateur de neutrons SODERN sur les spectres en temps des neulrons.
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Il peut sembler intéressant de comprendre qualitativement 'effet de ’hydrogéne contenu
dans le générateur sur la forme des spectres en temps. Pour cela, on peut suivre le raisonnement
tres simplifié suivant : un neutron (source ou de fission) a une certaine probabilité py de diffuser
sur ’hydrogene et de perdre une grande partie de son énergie. Ce neutron acquiert donc un
retard lié & sa faible énergie noté Atf. Il peut éventuellement provoquer une nouvelle fission, les
neutrons alors émis étant affectés du méme retard At. Si 'on considére la source de neutrons
de fission une fois stabilisée dans le cceur, on peut calculer ’allure du spectre en temps induit
par un neutron caractéristique en suivant le schéma précédent. Un neutron caractéristique se
multipliant selon le facteur de multiplication & acquiert un retard At toutes les — générations
en moyenne. En ce qui concerne le début de la multiplication, les neutrons a;ggr[lt diffusé sur
I’hydrogéne du générateur ne parviennent dans le cceur qu’apres quelques microsecondes ; avant
ce délai, le facteur de multiplication apparent est donc de l'ordre de k(1 — py) puisque seule
une proportion (1 —pg) des neutrons source sort du générateur pendant cet intervalle de temps.
Le spectre en temps décroit donc plus vite que dans le cas sans générateur ou le facteur de

multiplication est simplement k. Ce raisonnement simplifié est représenté sur la figure 2.16.
detail du calcul

keff = 0.983 multiplication
“rapide”

10° b E environ 20
spectre generations

L / "
/

retard (25 micro) du

a la diffusion

dans I'huile

(une seule generation)

comptage

10 ‘ ‘ ‘ ‘ 1d ‘ ‘ ‘ ‘
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Fic. 2.16 — Hlustration du modéle qualitatif expliquant Ueffel de ’huile du générateur SODERN

sur la forme des spectres en temps simulés dans le ceur du réacteur.

2.5.2 Mesures des spectres en temps

Les spectres en temps ont été réalisés par la détection des neutrons rapides: cette détection
est effectuée grace a un scintillateur plastique rapide NE102 (détection des protons de recul)
couplé & un photomultiplicateur de petite taille Philips XP1918 placé dans un canal contigu a
celui contenant le générateur de neutrons dans le plan médian du réacteur. La mesure se fait par

I'intégration des charges de I'impulsion délivrée par le PM pendant la durée de cette impulsion.
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L’instant de détection de cet évenement par rapport a 'impulsion de neutrons source est mesuré
avec une horloge de pas en temps de 25 ns, ce qui permet d’enregistrer le spectre en temps
pendant et apres le burst de neutrons source. Le seuil de détection de cette mesure est fixé assez
haut (environ 2 MeV) de facon a ne détecter que les grands dépots d’énergie correspondant aux
neutrons. D’autre part ce seuil haut permet également d’avoir un taux de comptage inférieur
a un coup par burst, et donc de construire la forme de la réponse temporelle sans déformation
due au temps mort.

Différents spectres en temps mesurés correspondant a différentes valeurs du facteur de mul-
tiplication sont représentés sur la figure 2.17. Les différents degrés de sous-criticité sont obtenus
en utilisant les barres de controle composées essentiellement de bore. L’introduction d’une barre

dans le coeur correspond a une chute de réactivité d’environ 2600 pcm.

10
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Fic. 2.17 — Ezemple de spectres en temps mesurés lors de l'expérience MUSE 3

Afin de comparer les résultats des spectres en temps mesurés et simulés par MCNP, le
rayon extérieur du coeur simulé a été modifié pour atteindre les réactivités correspondant aux
configurations expérimentales. La figure 2.18 permet de comparer les résultats expérimentaux
et les simulations pour une configuration donnée.

Etant donné la forte modification des spectres en temps des neutrons du cceur par ’huile et
la résine présents dans le générateur de neutrons SODERN, il ne nous a pas semblé nécessaire
de pousser plus en avant ’exploitation physique de ces résultats. L'efficacité des détecteurs et
de ’analyse mise au point est démontrée, ce qui était le but principal de cette expérience. Nous

avons également mis en évidence I’effet de la largeur de 'impulsion de la source de neutrons et
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Fia. 2.18 — Comparaison des spectres en lemps expérimentauz el simulés pour des réactivilés

comparables.

de I'introduction de matériaux hydrogénés dans le réacteur; I'utilisation du générateur GENEPI

permettra lors des expériences futures d’éliminer ces effets perturbateurs importants.

2.5.3 Spectres en énergie
Simulations

Les neutrons de basse énergie sortant du générateur ont tres peu de chances de pénétrer
profondément dans le cceur de MASURCA, du fait des fortes sections efficaces d’absorption des
noyaux de combustible dans cette gamme d’énergie. Le spectre en énergie d’une zone suffisam-
ment éloignée du centre du réacteur devrait étre peu modifié par la présence d’hydrogene dans
le générateur. Par contre, les spectres en énergie de la zone modératrice en plomb ou en sodium
doivent étre fortement perturbés par la présence du générateur. La figure 2.19 illustre ces deux

aspects. La configuration choisie correspond a une zone modératrice en plomb.

Compteur proportionnel & *He

Afin de mesurer les spectres en énergie des neutrons dans le cceur de MASURCA il a été
développé a I'ISN un petit compteur proportionnel 3 *He adapté aux conditions expérimentales.

Ce compteur est schématisé sur la figure 2.20 : un neutron incident produit sur 1’*He la réaction
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Fic. 2.19 — Comparaison des spectres en €nergie avec el sans générateur de neutrons, dans
la zone modératrice en plomb, et au centre de la zone fissile; pour la zone centrale du ceeur,
le spectre “avec générateur” est mulliplié par 10 pour permelire la distinction entre les deux

speclres.

suivante :

n+® He — p+1t+4 764 keV (2.22)

Outre la faible pression d”®He (~ 60 mbar) le compteur est rempli d’argon (~ 3 bar) afin
d’arréter les particules chargées produite par cette réaction. Ces particules déposent alors leur
énergie dans le compteur par ionisation du gaz. Les électrons ainsi libérés se multiplient dans
le champ électrique du compteur et sont collectés sur le fil axial (anode), générant un signal
électrique proportionnel a la somme des énergies du proton et du triton. L’énergie du neutron

peut alors se déduire par:

E,=E,+E - Q (2.23)

soit

En - Edetectee - Q (224)

avec Q=764 keV. La résolution intrinseéque de la chaine de mesure est d’environ 20 keV.
Plusieurs simulations ont été effectuées afin d’optimiser ce détecteur: la pression d’>He a pu

étre estimée a partir de simulations de transport neutronique Monte Carlo du réacteur, celle

d’argon a été déterminée grace a une modélisation du détecteur a 'aide du code GEANT [35]

qui peut traiter 'interaction de particules chargées avec la matiere.
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F1G. 2.20 — Description du compteur proportionnel ¢ > He utilisé pour Uexpérience MUSE 3.

Spectres en énergie expérimentaux

Les spectres acquis dans la zone en plomb entourant le générateur présentent un taux de
comptage trop élevé, essentiellement dans la région des faibles énergies. L’intensité irréguliere
et peu ajustable du générateur de neutrons est en partie responsable, mais la proximité des
matériaux hydrogénés de la source a fortement accru le flux de neutrons thermiques (cf figure
2.14) pour lesquels notre compteur est tres efficace (loi d’efficacité en 1/v). L’empilement di a
ces taux de comptage élevés a empéché toute analyse des spectres dans la gamme d’énergie qui
nous intéresse.

Les spectres acquis dans le combustible, c’est a dire dans une région moins polluée par les
neutrons thermiques sont les plus exploitables. Néanmoins une sévere sélection des données a été
nécessaire afin de s’affranchir des déformations des spectres dues au fort comptage. Les spectres
ainsi obtenus ont été comparés aux spectres simulés par MCNP et convolués par la fonction
réponse du détecteur qui a elle-méme été déduite de mesures expérimentales calibrées en énergie.
La figure 2.21 permet de comparer les résultats expérimentaux aux simulations effectuées.

L’accord entre les mesures et 'expérience est tout a fait acceptable et permet de valider
le spectre “brut” (sans convolution par la réponse du détecteur) simulé par MCNP, lui-méme
représenté sur la figure 2.22 selon une échelle linéaire en énergie. Les dépressions du spectre aux
alentours de 400 keV et de 1 MeV (seule la premiere est visible sur le spectre expérimental)
sont dues a des résonances dans la section efficace de diffusion de 'oxygene, présent en grande

quantité dans le réacteur.

2.5.4 Conclusions sur ’expériences MUSE 3

Les données acquises pendant I'expérience MUSE 3 ont permis de mieux connaitre ’envi-
ronnement du réacteur, notamment en matiere de bruit de fond 7. L’analyse des données et les
études par simulation menées en parallele ont permis d’effectuer de nouveaux développements

des détecteurs et de préparer de meilleures conditions expérimentales pour la prochaine expé-
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Fic. 2.22 — Spectre brut simulé par MCNP représenté en échelle linéaire en énergie.
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rience, notamment en protégeant les canaux de mesure par du plomb afin de diminuer fortement
la perturbation des détecteurs par le bruit de fond +. L’expérience MUSE 4 doit commencer
en automne 1999 avec le générateur de neutrons GENEPI. Ce générateur représente une avan-
cée considérable par rapport a I'expérience MUSE 3, du fait de son pulse de neutrons tres court
(< 1 ps), et de I’'absence d’hydrogene dans toute la partie pénétrant dans le cceur de MASURCA.
Les nouvelles mesures permettront d’étudier précisément la différence de multiplication des neu-
trons source mise en évidence par les simulations et de déterminer expérimentalement le spectre
en énergie dans toutes les zones du réacteur, y compris la zone modératrice en plomb simulant
la cible de spallation. Elles apporteront des connaissances trés importantes sur la physique des
réacteurs sous-critiques et sur le comportement neutronique du plomb en réacteur en tant que

caloporteur et cible de spallation.

2.6 Les avantages d’un systéeme hybride

Les avantages apportés par la sous-criticité du réacteur sont multiples et souvent liés les uns
aux autres. Nous tentons ici d’en faire une liste détaillée et de faire le lien avec les différentes

utilisations possibles de ces systemes.

2.6.1 Souplesse de pilotage

La premiere conséquence de la sous-criticité du systeme est la disparition du risque d’em-
ballement du réacteur; I’arrét du faisceau au moindre incident stoppe la réaction en chaine en
quelques microsecondes. Les risques de soudaines montées en puissance sont fortement réduits,
ce qui limite fortement les conséquences d’un accident de réactivité. Ces systémes ne nécessitent
plus de barre de pilotage, ce qui n’exclut pas I’utilité de barres d’arrét d’urgence ou d’ajustement

de réactivité.

2.6.2 Tout type de combustible utilisable

La plupart des contraintes existant sur les combustibles utilisés en réacteur critiques dispa-
raissent dans le cas d’un systeme sous-critique piloté par accélérateur. La premiere raison est que
le réacteur n’est plus piloté grace aux neutrons retardés; la proportion de neutrons retardés n’est
donc plus limitative et tout type de combustible est envisageable, notamment, des combustibles
riches en actinides mineurs ou constitués uniquement de plutonium par exemple.

D’autre part, il pourrait étre possible sous certaines conditions, d’accepter des coeflicients de
vide ou de température positifs. On peut tout a fait envisager de fixer une réactivité maximale
du systeme, et vérifier que cette valeur est inaccessible quelles que soient les modifications subies
par le systéme lors d’un incident. Si les coeflicients de vide et de température sont positifs, il

suffira de réduire la réactivité nominale de telle sorte que la réactivité maximale admissible ne
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soit en aucun cas atteinte. Cette contrainte éventuelle sur la valeur maximale de réactivité n’est
pas génante dans le cas d’un réacteur hybride dédié a I’incinération d’actinides par exemple,
puisqu’un fort gain n’est pas la finalité du systeme. Par contre, elle devient effective si 1’on
envisage des systemes hybrides dédiés a la production d’énergie, o un gain relativement élevé
est nécessaire pour assurer la rentabilité du systeme.

On peut donc envisager d’utiliser tout type de combustible, indépendamment de son compor-
tement vis a vis des effets de température et de vide. En revanche, ces comportements peuvent
éventuellement étre un frein a 'utilisation de certains combustibles dans un réacteur nécessitant
un gain élevé (filiere productrice d’énergie) et demandent donc d’étre trés bien connus, que ce

soit expérimentalement ou par simulation.

2.6.3 Economie de neutrons

On peut quantifier le nombre de neutrons disponibles dans un réacteur hybride pour la trans-

. . , . , . abs
mutation comme suit [10]: le nombre de neutrons nécessaire pour créer Ny, fissions vaut ——

ol Xgps et X5 sont les sections efficaces macroscopiques d’absorption et de fission du systérﬁz(j.
D’apres les relations 2.7 et 2.11, on connait le nombre de neutrons et de fissions produits par N
neutrons de spallation ; on calcule ainsi le nombre de neutrons disponibles pour la transmutation
dans le réacteur, c’est a dire le nombre de neutrons qui ne servent pas a produire une fission (les

quantités sont toujours calculées pour Ny neutrons source):

Eabs Ns ks Eabs
Naisp = Niot — Npiso— = 1-— 2.25
disp tot f Efzs 1 _ ks( v Efzs) ( )

en notant abs = 14 « on obtient :
fis
NS ks
Ngisp = ———(1 — —(1 2.2

i = T (1= (4 a)) (2.26)

« représente le nombre de neutrons par fission, soit absorbés lors d’une réaction autre qu’une

fission, soit perdus. Dans un systeme régénérateur, o prend en compte le nombre de neutrons

(environ 1) capturés par la matrice fertile pour produire un noyau fissile. Cette derniére relation

peut s’écrire sous la forme:

1—k
ks

]Vdisp = N+ Affis(l/ —-1- 04) = Afﬂs(l/ ® 4+ (I/ —-1- a)) (2.27)
Cette formule s’applique a un réacteur critique et s’écrit alors:

Ngisp = Npis(v — 1 — a) (2.28)

Les relations 2.27 et 2.28 font apparaitre une économie de neutrons favorable au systéme

sous-critique. Une application numérique peut aider a se fixer un ordre d’idée sur les différents
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termes intervenant dans ces deux relations ; on choisit un systéme 232Th / 233U et on normalise

au nombre de fission :
— Cas sous critique

ks = 0.98
v=25

l4+a=24

1— ks
— =0.05
v ks

v—1—a=0.12

Ngisp = 0.17
— Cas critique
Ngisp = 0.12

Il apparait que la source externe joue un role significatif dans le nombre de neutrons dis-
ponibles pour la régénération du noyau fissile ou pour la transmutation. Nous n’avons pas pris
en compte dans cette comparaison la consommation supplémentaire de neutrons nécessaire au
pilotage d’un réacteur critique, qui induit une augmentation du facteur o comparé au cas sous-
critique et augmente ’avantage du réacteur hybride en terme d’économie de neutrons. On estime
a environ 0.1 neutrons par fission consommés dans les barres de pilotage d’un réacteur critique,
ce qui signifie que la régénération de 1'>33U peut étre délicate dans un réacteur critique. Cette
remarque nécessiterait d’étre approfondie afin de déterminer si la sous-criticité est réellement
incontournable si I’'on veut utiliser le cycle thorium en réacteur rapide.

D’une facon plus générale, nous venons de voir que I’économie de neutrons est favorable dans
un systeme hybride et permet d’envisager d’utiliser le surplus de neutrons pour transmuter des

produits de fission a vie longue dans la zone réflectrice du réacteur [36, 37].

2.6.4 Différentes utilisations d’un réacteur hybride

Comme nous ’avons vu précédemment, la sous-criticité des réacteurs dans les systeémes

hybrides pilotés par accélérateur amene les avantages suivant :
— Souplesse de pilotage du réacteur sans nécessité d’une fraction élevée de neutrons retardés
— Sireté accrue par la sous-criticité intrinséque en cours de fonctionnement

— Economie de neutrons favorable
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Ces avantages ont conduit les scientifiques a proposer deux types d’utilisation de ces sys-
temes. La premiere correspond a la production d’énergie qui consisterait a utiliser des réacteurs
hybrides sur une grande échelle, en choisissant le combustible qui produit le moins de déchets,
et qui assurerait a I’énergie nucléaire une large pérennité. La seconde utilisation proposée est
Iincinération des déchets en cours d’accumulation, produits par la filiere actuelle. Cette utili-
sation peut se généraliser dans le cas ou 'on veut réduire la radiotoxicité de I'inventaire d’une
filiere mise a ’arrét comprenant beaucoup de matiere fissile, comme c’est le cas pour les filieres

a neutrons rapides envisageables.

54



Chapitre 3

Description des simulations, étude

statistique

3.1

3.1.1

Code Monte Carlo, MCNP

Principe de la méthode Monte Carlo

Le principe de la méthode dite de Monte Carlo est de simuler la propagation d’une particule

dans la matiére, son mouvement étant régi par des lois bien connues. Nous pouvons résumer la

facon dont un code Monte Carlo fonctionne, dans le cas du transport d’un neutron dans une

géométrie quelconque découpée en cellules, de la facon suivante:

le

Calcul du libre parcours moyen A défini par

1
A= ot (3.1)
ot Y%st la section efficace macroscopique d’interaction du milieu
Y= 3" N (3.2)

noyau 1%

avec N; le nombre de noyaux i par cm?®

d’interaction du noyau 7 en cm?.

, et ol la section efficace microscopique totale

Tirage de la distance parcourue ¢ avant la premiere interaction selon la loi

M@:%eA (3.3)

soit

0= —Nn(l - € (3.4)

ou & est un nombre aléatoire tiré uniformément dans [0,1].
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3 e Si le point d’interaction n’est pas dans la méme cellule, on se place a la premiere interface
rencontrée sur la ligne de vol du neutron, et on recommence a partir de la phase 1. Si le
neutron n’a pas changé de cellule, on tire au hasard le type de noyau k sur lequel la réaction
a lieu en tirant un nombre & uniformément dans [0,1[; le noyau k est alors sélectionné par

le test:

k—1 N k
Yot <y o nt <yl (3.5)
=1 =1 =1

olt N est le nombre total de noyaux présents, 3t la section efficace macroscopique totale

du noyau ¢ et £ un nombre tiré aléatoirement dans 'intervalle [0,1].

4 o On détermine ensuite le type de réaction r de la méme maniere :

Ntot r

r—1
Zai<f.20i<20i (3.6)
=1 =1 =1

ou o' est la section efficace de la réaction ¢ pour le noyau déja déterminé et ns,; le nombre

total de réactions possibles pour ce noyau.

5 e Il reste ensuite a déterminer les conditions de ”sortie” du neutron. Dans le cas d’une
réaction absorbante, I’histoire s’arréte la; dans le cas d’une réaction non absorbante, un
ou plusieurs neutrons sont réémis. Leur énergie est le plus souvent tirée au hasard selon

des lois dépendant du type de réaction qui les a créés, par exemple :

— énergie d’un neutron issu de fission :

E
p(E)=VE e aavec a = 1.2395 MeV (3.7)
— énergie d’un neutron issu d’une collision élastique

14+ A% +2Acosb.,
(1+A)?

Esom‘ie - Eentrée

avec Fepgr¢e I'énergie incidente du neutron, 6., ’angle dans le centre de masse entre
les particules incidente et sortante, et A le nombre de masse du noyau sur lequel le

neutron a diffusé.

Ce schéma est bien entendu simplifié et la plupart des codes Monte Carlo utilisés actuellement

permettent, par différentes méthodes statistiques, d’accélérer la convergence.
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3.1.2 MCNP

MCNP (Monte Carlo N Particles) est un code de transport Monte Carlo développé a Los Ala-
mos par [’équipe de John Hendricks et Judith Briesmeister [38]. La premiere version MCNP1A
date de Aotlt 1977 , la derniére version MCNP4B, que nous utilisons, est parue en février 1998.
Ce code permet de simuler le transport de neutrons d’énergie inférieure a 20 MeV, de photons
et d’électrons. C’est un code reconnu et validé, qui peut étre utilisé dans de nombreux domaines
(calculs de criticité, radio-protection, etc...). Nous n’utiliserons dans ce travail que la partie

traitant du transport de neutrons.

3.2 Choix de la géométrie

Il a été nécessaire de faire des choix concernant les caractéristiques géométriques des réac-
teurs utilisés lors des simulations. La plupart de ces caractéristiques ont été paramétrisées afin
de comparer directement les différents types de combustibles étudiés. Nous détaillons dans ce

paragraphe les caractéristiques générales que nous avons choisies.

3.2.1 Géométrie générale

Le systéme simulé comprend une cible de spallation, une zone multiplicatrice (cceur du
réacteur) et une partie réflectrice comme le montre la figure 3.1. Chaque partie sera décrite

indépendamment.

3.2.2 Cible de plomb et source de spallation

La cible de spallation a été définie a partir des caractéristiques de la source de neutrons de
spallation utilisée. Cette source provient d’une simulation effectuée avec le code Fluka développé
au CERN [39] validé dans 'expérience TARC, et correspond a un faisceau de protons de 1 GeV
projeté sur une cible épaisse de plomb naturel (cyclindre de 50 cm de hauteur et 20 cm de rayon).
La figure 3.2 décrit les distributions énergétique et spatiale des neutrons que nous utiliserons
comme neutrons source. A partir de la distribution spatiale de la source, on définit le rayon
externe de la cible de spallation de nos simulations, qui sera fixé a 15 cm. On choisit en fait le
plus petit rayon qui contient la quasi totalité des neutrons de spallation afin de minimiser les

surfaces de fuite que sont les surfaces inférieure et supérieure de la cible.

Le passage du faisceau est représenté par un trou de 7.5 cm de rayon. L’interface fais-
ceau/plomb est située & une cote z = 20 cm de maniére a ce que le barycentre de la source de

neutrons de spallation soit au centre du réacteur (z = 0).
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Fic. 3.1 — Description de la géomélrie générale utilisée lors des simulations
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Fic. 3.2 — Spectre en énergie el distribution spatiale selon Uaze de la cible, de la source de

neutrons utilisée.

3.2.3 Coceur

Assemblages de combustible

La géométrie des assemblages de combustible est inspirée du projet de C. Rubbia [12]. Le
combustible se présente sous forme d’aiguilles gainées d’acier (figure 3.3). Ces aiguilles forment
un réseau hexagonal inscrit dans un élément lui-méme hexagonal. Le cceur du réacteur est pavé
de ces éléments hexagonaux dont la largeur est d’environ 25 cm. Le nombre d’aiguilles est

déterminé a partir de la proportion volumique de caloporteur, qui est paramétrisée.

réseau hexagonal / 0.04 m>n
A/ \
caloporteur / \
(plomb) ¢

combustible
aine acier
g \ /

o/

F1G. 3.3 - Description des aiguilles de combustible qui pavent la zone multiplicatrice (la propor-

tion de caloporteur est de 50 %)
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Proportions volumiques

Pour définir les caractéristiques globales des assemblages et du cceur nous parlerons en pro-
portion volumique. C’est en effet la thermique qui conditionne la quantité de plomb nécessaire
a I’évacuation de la chaleur du cceur, les grandeurs intervenant étant des capacités calorifiques
et des débits, directement reliées au volume de caloporteur. La proportion volumique de plomb
dans le cceur sera fixée la plupart du temps a 50%. En ce qui concerne la composition du com-
bustible, nous parlerons alors en termes de proportion atomique, qui est la grandeur adaptée a

I’étude neutronique du combustible.

Rapport entre hauteur et rayon du coeur

Pour un volume V fixé, le rapport entre le rayon et la hauteur du ceeur est déterminé de facon
a optimiser Defficacité des premiers neutrons. Cela consiste a minimiser les surfaces extérieures

du ceeur, y compris les surfaces supérieure et inférieure de la cible:
S tuite = 27 Rh + 27 R? (3.8)

Comme le volume V vaut 7(R — Rin)%h (olt R;y; est le rayon interne de la zone multiplicatrice),

on a:
2r RV
S fuite = —————— + 21T R? 3.9
fust T(R_Rim‘)g—}_ Q ( )
Ainsi 05
fuite 2 3
= V(R— Rint) —2VR4+27R(R — Ry, 3.10
e — V(= ) = 2V R4 28R (R = )] (3.10)
La résolution de
V(R = Rins) —2VR 427 R(R — Ripy)® =0 (3.11)
/
sera faite par dichotomie et h sera déterminée par h = m

Le seul parameétre géométrique du coeur est maintenant le volume V. On vérifie que cette
configuration minimise les fuites de neutrons du cceur en tracant ks en fonction de la hauteur du
ceeur pour un réacteur de volume donné (figure 3.4). On observe que le couple (R, h) donné par
la minimisation des surfaces de fuite correspond au ks; maximal. Cette minimisation a d’autre
part 'avantage de donner un sens physique a la détermination de h et de R.

Cette méthode de détermination de h et R s’inscrit dans 'optique d’un démonstrateur, pour
lequel on tente de réduire la taille au maximum tout en utilisant au mieux les neutrons qui
tendent a s’échapper du coeur. Cependant, cette minimisation des surfaces de fuite n’est pas
toujours pertinente, par exemple si I’on cherche & avoir un flux élevé dans le réflecteur afin
de transmuter au maximum des produits de fission a vie longue. Nous utiliserons donc cette
technique de minimisation pour I’étude des différentes filieres de combustible ; par contre, en ce
qui concerne I’étude d’un incinérateur, nous laisserons ce facteur géométrique relativement libre

afin de répondre a différents problemes qui seront exposés par la suite.
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Fia. 3.4 — Comportement du facteur de multiplication en fonction de la hauleur du ceeur pour

un volume V fizé (3 m?).

3.2.4 Réflecteur

La taille du réflecteur doit étre suffisamment grande afin de remplir pleinement son role, a
savoir, minimiser les fuites hors du coeur multiplicateur. Cependant, on ne peut pas envisager
un réflecteur trop grand, pour des raisons évidentes de coiit et de taille du réacteur.

Une étude a donc été menée afin de déterminer quelle était la taille minimale du réflecteur qui
assurait la minimisation du nombre de neutrons sortant de la zone multiplicatrice du réacteur.
La figure 3.5 montre le comportement du facteur de multiplication ks en fonction de ’épaisseur
e du réflecteur (en rayon et hauteur), pour différents volumes de cceur. I’exemple choisi est
un coeur d’uranium naturel et de plutonium, la proportion volumique de plomb dans la zone
multiplicatrice est de 50% et la concentration en plutonium de 15%.

Comme on pouvait s’y attendre, un cceur trés petit (0.35 m® par exemple) a des fuites trés
importantes et nécessite un réflecteur trés épais (comparé au rayon du cceur). Inversement, un
ceeur de taille importante nécessitera un réflecteur d’épaisseur moindre (toujours comparée au
rayon du cceur) pour voir son facteur de multiplication ks optimisé. La courbe permet de fixer
I’épaisseur du réflecteur & 120 cm & partir de laquelle ks se stabilise vers sa valeur maximale.
Cela signifie que les neutrons diffusant dans la zone réflectrice au dela de 120 cm ont tres
peu de chance de revenir dans la zone multiplicatrice pour créer une fission, la probabilité de
fuir ou d’étre capturé dans le plomb étant prépondérante dans cette zone. La présence ou non

de réflecteur au-dela de 120 cm n’influence plus la multiplication globale des neutrons, ce qui

61



1.00

0.95 -
0.90 -
2 085¢
—— V=05m3
----v=20m3
0.80 | ——-V=50m3 ]
0.75 - g
070 L L L L
0 50 100 150 200

Epaisseur dwereflecteur en cm

Fia. 3.5 — Fvolution du facteur de multiplication kg en fonction de l’épaisseur du réflecteur pour

différents volumes de zone multiplicatrice.

explique ce phénomene de saturation du facteur de multiplication ks observé. Notons que cette
épaisseur minimale de 120 cm du réflecteur en plomb, ne dépend quasiment pas du volume du

ceeur, méme si la forme de la courbe k; en fonction de I’épaisseur varie sensiblement.

3.3 Traitement de I’évolution

MCNP est un code de simulation statique, c’est a dire qu’il ne traite pas 1’évolution des
matériaux soumis a un flux de neutrons. Une partie importante de ce travail a été de coupler ce

code statique a un programme d’évolution décrit dans cette partie.

3.3.1 Définitions

Nous serons amenés & parler de sections efficaces moyennes et de flux intégrés. Une définition
précise de ces quantités permet d’éviter toute confusion sur leur interprétation. Les nombres de

réactions s’écrivent dans le cas général

Nocao = /E / [ ni(P)(B)o(B, 7)dEET (3.12)

oil n;(7) est le nombre de noyaux ¢ & la position 7 par unité de volume, o(F) la section efficace
différentielle du noyau ¢ pour la réaction considérée et QS(E,T“)) le flux différentiel a I’énergie

et & la position 7. Le flux dépend a la fois de I’énergie et de la position dans le réacteur, ce qui
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peut amener des confusions lorsque ’on parle de flux moyen ou de sections efficaces moyennes.
Dans les parties a venir, nous nous efforcerons de nous plier aux notations suivantes : les sections
efficaces moyennes sont notées simplement o et correspondent a une moyenne sur ’énergie et

sur la position pondérée par le spectre neutronique différentiel :

_ IpJpo(E)6(E, P)dEST
el (B, T)EST

(3.13)

Le flux intégré représente la valeur du flux différentiel intégré sur 1’énergie et moyenné sur

la position et sera noté ¢:

6= ‘i/ /E /ﬁ S(E, P)dELT (3.14)

3.3.2 Traitement des produits de fission

Un des premiers problémes rencontrés est le traitement des produits de fission. Les bases
de données accessibles 8 MCNP (ENDF-VI) ne contiennent pas toutes les sections efficaces des
produits de fission des différents noyaux de combustible. Cependant, il existe dans ENDF-VI
trois sections efficaces de produits de fission moyennes. Apres examen de ces sections efficaces, et
comparaisons avec les sections efficaces de la librairie JEF2.2 de tous les produits de fission, nous
avons décidé de choisir une combinaison linéaire de deux sections efficaces moyennes de produits
de fission de ENDF-VI (codées 50120.35¢ et 45117.90c) qui reproduit au mieux les sections effi-
caces déterminées a partir de JEF2.2 et des distributions de produits de fission de chaque noyau
étudié. L’utilisation d’une section efficace moyenne de produits de fission est délicate puisqu’il
devient difficile de traiter la disparition de ces produits de fission par capture neutronique. Une
étude détaillée a été menée afin de déterminer dans quelles conditions I'utilisation d’une section
efficace moyenne de produits de fission était possible.

Nous choisissons de décrire la distribution en masse des produits de fission 100 jours apres
leur création (figure 3.6) afin d’éliminer les produits de fission a vie courte, qui toutefois, peuvent
avoir un impact sur la réactivité. Il apparait que cette distribution est sensiblement différente
pour les deux noyaux fissiles considérés (***U et 2*?Pu), principalement pour les produits de
fission de masse faible. En effet, le pic de la distribution correspondant aux masses élevées est
centré sur un nombre magique, I’augmentation de six unités de masse entre 1’*33U et le 239Pu
vient alors modifier le maximum correspondant aux masses plus faibles.

La figure 3.7 montre les sections efficaces moyennes de capture (n, ) des produits de fission
prépondérant (c’est a dire pour lesquels le produit No®*? est le plus important). On observe
que la section eflicace moyenne de ces produits de fission tend a augmenter avec la masse au
voisinage du maximum de la distribution correspondant aux masses faibles. On s’attend donc &

obtenir une section efficace moyenne des produits de fission plus élevée pour le 2**Pu que pour
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FiG. 3.6 — Distribution en masse des produils de fission des noyauxr ?>3U et **°Pu 100 jours

\ 4 .
apreés leur création.

Noyau fissile 0P des produits
de fission
2337 0.15
239Py 0.26

TAB. 3.1 — Valeur des sections efficaces moyennes déterminées a partir de la librairie JEF2.2

pour 12337 et le #°Pu

17233U.

Nous pouvons quantifier cette différence et suivre I’évolution dans le temps de chacune de ces
sections efficaces moyennes dans un spectre rapide sur la figure 3.8. Il apparait que les sections

efficaces considérées sont relativement stables pendant une durée de plusieurs années.

Nous choisissons donc pour chacun des noyaux fissiles considérés la combinaison linéaire de
deux sections efficaces dont on dispose dans la base propre a MCNP qui représente le mieux
les sections efficaces déterminées a partir des distributions massiques des produits de fission et
des sections efficaces présentes dans la librairie JEF2.2. Les sections moyennes des produits de

fission utilisées sont représentées dans le tableau 3.1.
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F1G. 3.7 — Sections efficaces moyennes de caplure (n,v) des produils de fission en fonction de
leur masse; on repére les produils de fission apparaissant en quantité importante pour les deux

noyauz fissiles considérés 223U el 239 Pu.
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F1G. 3.8 — Evolution de la section efficace moyenne de capture (n,v) des produits de fission de

12330 el du *°Pu créés a Uinstant t = 0 dans un flux neutronique rapide.

65



3.3.3 Traitement de ’évolution des matériaux
Cycle utilisé

Les matériaux dont on suit I’évolution sont tous les noyaux au deld du 22°Th dont la section
efficace est disponible dans MCNP, ce qui exclut les noyaux dont la durée de vie est trop courte.
Le cycle comprend 39 noyaux. La décroissance des noyaux dont la durée de vie est supérieure a
100000 ans n’est pas prise en compte lors de I’évolution du combustible en réacteur, mais sera
bien entendu prise en compte lors de I’évolution de la radiotoxicité calculée sur plusieurs millions

d’années.

Densité de puissance

Lors de I’évolution de chaque combustible étudié, nous fixons la densité de puissance a 330 W
par cm® de combustible. Cette valeur permet comme nous le verrons par la suite d’assurer une
densité de puissance maximale (au centre du réacteur) de I'ordre de 600 W /cm?, ce qui est tout
a fait acceptable d’un point de vue thermique. Cette contrainte a deux effets importants. D’une
part la puissance du réacteur est fixée tout au long de I’évolution, ce qui implique que ’on regle
I'intensité du faisceau afin de compenser les fluctuations de réactivité d’un cycle a 'autre: ceci
est vrai tant dans la réalité que dans les simulations, c’est a dire que les fluctuations statistiques
dues & la méthode Monte Carlo utilisée imposent implicitement des variations sur I'intensité du
faisceau afin d’obtenir a chaque instant le méme nombre total de fissions par unité de temps.
D’autre part, le fait de fixer la densité de puissance d’un systeéme a ’autre permet de comparer
les différentes filieres étudiées de facon pertinente ; en effet, une méme densité de puissance fixe le
burn-up (pour un temps d’irradiation équivalent), c’est a dire la quantité de combustible brilée
(donc consommée) par rapport a la quantité initiale de combustible placé dans le réacteur. Ceci
implique que ’on peut comparer les filieres a un instant donné sans avoir a faire de rectifications
liées au burn-up qui peuvent étre génantes étant donné les retraitements effectués a des temps

fixes.

Traitement particulier de I’évolution de 1’?*?Am

L'?242Am posséde un état excité métastable d’énergie 48.6 KeV et de période 141 ans environ
noté 242" Am. La décroissance de ’état métastable produit un noyau d’?#2Am dans son état
fondamental, qui se désintegre tres rapidement (16 heures) en ?*2Cm (décroissance 37). Une
capture neutronique sur un noyau d’**'Am produit un noyau d’?*?Am excité. Le niveau d’exci-
tation est dominé par I’énergie de liaison du neutron supplémentaire qui est de quelques MeV,
bien au dela de I’état excité métastable. C’est lors de sa désexcitation que le noyau peut tomber

sur 1’état excité métastable a 48.6 KeV. L’apport de I’énergie cinétique du neutron incident a
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I’énergie d’excitation du noyau est négligeable. La production d’?4?”Am est donc peu dépen-
dante de I’énergie incidente du neutron. Des mesures effectuées dans le domaine des énergies
thermiques [40] donnent un rapport de branchement de ’ordre de 10% vers 1’242 Am lors d’une
capture (n,v) sur '?1Am. Des mesures récentes en spectre rapide confirment cette valeur. Nous
choisissons donc ce rapport de branchement de 10% pour traiter une capture neutronique sur

un noyau d”?*'Am :
MAm +n — 22mAm (10%)

220 (90%)

3.3.4 Couplage du code MCNP a un programme d’évolution
Equations d’évolution

Chaque noyau peut disparaitre soit par réaction neutronique, soit par décroissance naturelle,
de méme, chaque noyau peut étre créé soit par réaction neutronique sur un noyau, soit par
décroissance naturelle d’un noyau pere. Les équations d’évolution d’un noyau donné se limitent
a ces quatre termes.

Les réactions neutroniques font apparaitre les sections efficaces moyennes o des noyaux et
le flux de neutrons intégrés sur I’énergie ¢. La dépendance spatiale de ces deux parametres
nécessite de découper le coeur du réacteur en cellules dans lesquelles ils seront calculés. Nous
choisissons de définir 100 cellules d’évolution, ce qui correspond, pour un réacteur d’un volume
de 3 m?3, & un pas en rayon d’environ 6 cm et en hauteur d’environ 5 cm.

L’évolution du noyau ¢ s’écrit sous la forme

df\/vz' _
dt

—0{PONi+ Y 05N = ANi+ > Al (3.15)
j J
avec

— N; est le nombre de noyau
oAb 1a section efficace moyenne d’absorption du noyau i

— 0;_; la section efficace moyenne du noyau j de la réaction produisant ¢
— A; est la constante de décroissance totale du noyau ¢

— Ajoi la constante de la décroissance partielle du noyau j vers le noyau ¢

Les deux premiers termes correspondent aux réactions neutroniques, les deux derniers aux
décroissances naturelles des noyaux. Globalement on obtient un systeme d’équations couplées

qui peut s’écrire sous forme matricielle :

AN (t)
dt

= AN (1) (3.16)
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ou
- N}(t) est un vecteur contenant le nombre d’atomes de chaque noyau:

Ny(t)
Ny(t)

N = N;(‘t) (3.17)

- A= —Ufbsoﬁ — ); : disparition du noyau i

4 0j;¢ création de i par réaction nucléaire sur j
-~ Ay =

Aj; création de i par décroissance naturelle de j

Données a extraire de MCNP, normalisation

Le paragraphe précédent montre qu’il est nécessaire de connaitre les sections efficaces moyennes
des réactions utiles pour chaque noyau concerné par ’évolution, ainsi que la valeur intégrée du
flux, et ceci pour chaque cellule. Les grandeurs disponibles a lissue d’un calcul MCNP sont pour

chaque cellule (en notant ¢s..(F) le flux différentiel normalisé par neutron source):

a7 / ¢sre(F)dEdV : flux moyen par neutron source (n/cm?/ng,..)

v / E)¢psro(E)dEAV : taux de réaction par noyau et par neutron source
Les sections efficaces moyennes sont alors données par:

/ E) el E)dEAV
o=V (3.18)

‘—//qbsm E)dEdV

Le flux intégré est en unité neutrons/cm?/n,.. et doit étre normalisé par unité de temps,

avant d’intervenir dans la matrice d’évolution :

Gb = qbsrc X (nsrc/s) (319)

ou ng../s représente le nombre de neutrons source produits par seconde. Comme on a choisi
de fixer la puissance du réacteur, ce nombre de neutrons source produits par seconde est donné

par:
Puissance 1

Etission (Nbfissions/Nsrc)

(nsrc/s) = (320)
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ol le nombre de fissions par neutron source est directement tiré de MCNP :

Nbfissions/Nsrc= Z *niazfisqbsm (3.21)

On a maintenant tous les éléments en main pour remplir la matrice d’évolution. Le systeme
linéaire est alors résolu par une méthode de Runge Kutta d’ordre 4, bien adaptée & la durée sur

laquelle on veut calculer de I’évolution (de quelques semaines a quelques années).

Algorithme d’évolution

Le couplage de MCNP au programme d’évolution peut se résumer ainsi:
1 e initialisation : écriture d’un fichier MCNP a partir des caractéristiques intiales choisies

2 e exécution de MCNP

3 e Extraction des résultats, calcul des sections efficaces moyennes, et normalisation du flux

intégré
4 o Intégration du systeme différentiel d’évolution pour chaque cellule
5 e Ecriture d’un nouveau fichier MCNP contenant les nouvelles compositions de matériaux
6 e retour a la phase 2

Il apparait deux types de pas d’intégration, un premier lié a l'intégration du systeme diffé-
rentiel, le second lié au temps écoulé entre deux calculs MCNP. Les erreurs générées par ces deux

types de discrétisation doivent étre étudiées soigneusement, c’est 'objet du paragraphe suivant.

3.4 Etude statistique

3.4.1 Description du probleme

Plusieurs types d’erreurs peuvent apparaitre dans ce type de couplage entre I'intégration
d’un systeme différentiel, et les calculs successifs d’un code Monte Carlo comportant ses propres
erreurs statistiques. Le systeme différentiel n’est pas linéaire puisque, a chaque pas d’intégration,
le flux intégré est recalculé & partir du nouveau nombre de fissions par neutron source. Ce
caractere non linéaire nous empéche de faire une étude classique de stabilité basée sur la recherche
de la valeur propre de plus grand module de la matrice. Nous sommes donc obligés de tester
différents pas d’intégration et de vérifier la convergence du systéme. Une étude rapide permet
de montrer qu’un pas défini comme un cinquiéme de la plus petite période des noyaux étudiés

est largement suflisant pour faire converger 'intégration du sytéme d’équations différentielles.
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Quoi qu’il en soit, le temps de calcul global de I’évolution d’un combustible est largement
dominé par le temps de calcul du code Monte Carlo, il s’agit donc d’étudier précisément la
propagation des erreurs statistiques liées a cette méthode de simulation. Deux parametres sont
a déterminer, le temps de calcul d’une simulation Monte Carlo, et le temps sur lequel I’évolution
est calculée avant un nouveau cacul MCNP.

Deux phénomeénes entrent en jeu, d’une part ’évolution des sections efficaces dans le réacteur,
dues a I’évolution des compositions des matériaux et a la variation de la forme du spectre
neutronique que cela induit, d’autre part la propagation des erreurs statistiques des résultats
de MCNP. Nous choisissons de fixer le temps d’un calcul MCNP & 15 minutes CPU. Ce faisant
on fixe en fait le nombre total de neutrons traités par MCNP, indépendamment du facteur de
multiplication ks du systéeme. On retrouve ainsi les mémes erreurs statistiques d’un cycle a ’autre
et d’une configuration étudiée a une autre, quelque soit la valeur du facteur de multiplication k.

A titre d’exemple, 15 minutes de calcul MCNP sur les stations de travail dont nous disposons
actuellement (DEC Alpha 500/500) permet de traiter environ 20000 neutrons, ce qui correspond
a 400 neutrons source pour un facteur de multiplication typique de 0.98. Une telle statistique
implique des erreurs sur les sections efficaces de moins de 10% dans chaque cellule. Cette erreur
dépend en fait du corps étudié, et notamment de la présence ou non de fortes résonances a basse
énergie, 1a ol la statistique est relativement faible.

Nous étudions maintenant la propagation des erreurs statistiques sur 1’évolution du nombre
de noyaux de combustible en fonction du temps entre chaque calcul MCNP. Les caractéristiques
du premier exemple choisi pour mener cette étude sont représentées dans le tableau 3.2. 11 s’agit

d’un systeme utilisant la filiere uranium.

Combustible 2380 / Pu
Volume du ceeur 3.0 m?®
Proportion volumique de plomb 50 %
Proportion volumique de combustible 39 %
Concentration Pu 11 %
Puissance 385 MW

TAB. 3.2 — Caracléristiques du systéme choisi pour illustrer la propagation des différentes erreurs

lors du couplage de MCNP a un code d’évolution.

3.4.2 Propagation des erreurs

La figure 3.9 représente 1’évolution du ?*°Pu et du ?**Cm dans le réacteur pour des calculs
MCNP effectués tous les 3 mois. Comme nous le verrons par la suite, le ?**Cm joue un réle

important dans la radiotoxicité générée par la filiere uranium, ce qui justifie le fait que nous
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choisissions ce noyau pour illustrer cette étude statistique. Ces calculs sont comparés a des

évolutions calculées sans simulation Monte Carlo intermédiaire.
239 Pu 244 Cm

2850

@) I (b)

2800

moles
moles

\

2750

e—e Calculs intermediaires MCNP tous les 3 mois
—— Sans calcul intermediaire
——- Moyenne des evolutions sans calcul intermediaire 0—o0 Calculs intermediaires MCNP tous les 3 mois
—— Sans calcul intermediaire

2700 I I I I I 6 I I I I
4.0 4.2 4.4 4.6 4.8 5.0 5.2 4.0 4.2 4.4 4.6 4.8 5.0 5.2

temps en annees temps en annees

Fic. 3.9 — Comparaison de ’évolution du ?*°Pu et du ?**Cm avec ou sans calcul Monte Carlo
intermédiaire ; les erreurs de type (a) correspondent a la dispersion des calculs sans simula-
tion Monte Carlo intermédiaire ; les erreurs de type (b) correspondent a la différence moyenne

observée entre le nombre de noyauz calculé avec ou sans calcul Monte Carlo intermédiaire.

On remarque tout d’abord que ’erreur sur le calcul du nombre de noyaux de **Pu sans
simulation MCNP intermédiaire est inférieure & 1%, ce qui est tres faible. Cette erreur passe a
10% sur I’évolution du ?#4Cm. L’accumulation des fluctuations statistiques propres a la méthode
de calcul Monte Carlo sur le calcul des nombreuses sections efficaces moyennes intervenant dans
la production du 2**Cm & partir des noyaux de plutonium induit une erreur beaucoup plus élevée
sur le calcul de I’évolution de ce noyau que dans le cas du #*Pu.

D’autre part, on observe sur les deux graphes de la figure 3.9 'apparition de deux types
d’erreurs notés (a) et (b) sur les graphes. L’erreur de type (a) est liée a la propagation des
erreurs statistiques du calcul des sections efficaces moyennes initiales propres a la méthode Monte
Carlo. Ces erreurs peuvent étre réduites en augmentant le temps du premier calcul MCNP. Ceci
conduirait a moyenner les courbes correspondant au calcul sans simulation intermédiaire. On
observe alors que méme en moyennant ces courbes, une autre erreur apparait entre les deux
types d’évolution, notée () sur la figure. Cette erreur n’est pas due aux fluctuations statistiques
de la méthode Monte Carlo, mais & I’évolution des sections efficaces moyennes avec le temps,
dont on ne tient pas compte lorsque 'on ne fait pas de calcul MCNP intermédiaire.

Cette variation des sections efficaces moyennes est treés faibles dans ce type de systéme, ce
qui explique les faibles erreurs observées au bout de 5 ans d’évolution & partir d’un simple calcul

MCNP initial de 15 minutes. La figure 3.10 montre I’évolution de la section efficace moyenne
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de fission du 239Pu et la section efficace moyenne de capture (n,y) de 1'**®*U. Ces variations
s’expliquent principalement par une absorption supplémentaire dans les basses énergies induite
par 'apparition des produits de fission, qui conduit & un durcissement du spectre neutronique.
Les noyaux fissiles voient donc leurs sections efficaces moyennes de fission et de capture diminuer,
en ce qui concerne les noyaux fertiles, seule la section efficace de capture diminue, la section
efficace moyenne de fission (réaction a seuil) augmente. Il faut noter que ce type de systeme, ou
les noyaux fissiles sont régénérés par les noyaux fertiles, induit de faibles variations de sections
efficaces moyennes au cours du temps, et rend le systeme favorable du point de vue de la

propagation des erreurs.
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F1G. 3.10 — Evolution des sections efficaces moyennes de fission du 3% Pu et de capture de 138U,

due a Uapparition de produits de fission dans le ceeur.

Cependant, nous serons amenés a étudier des systemes différents ou divers phénomenes
peuvent apparaitre et jouer de maniere significative sur 1’évolution de ces sections efficaces
moyennes. Par exemple, dans le systéme 232Th / Pu, I’effet d’auto-absorption concernant les
noyaux de plutonium présents initialement dans le coeur tend a disparaitre avec le temps puisque
le plutonium est peu & peu remplacé par 1'>*3U ; inversement, le méme effet augmente en ce qui
concerne 1'*33U. Les sections efficaces moyennes de ces deux noyaux auront donc tendance &
varier sensiblement au cours du temps. La méthode mise au point permet de controler et de

prendre en compte cette variation.

3.4.3 Un cas défavorable

Nous serons amenés lors de notre étude a étudier un incinérateur de combustibles usés
contenant du bore sous forme de B4C. On observe dans ce type de réacteur une forte variation

des sections efficaces moyennes de capture ou de fission des différents noyaux de combustible,
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du fait de la consommation du '°B qui est responsable d’une forte absorption dans les basses
énergies (beaucoup plus importante que celle induite par I’apparition des produits de fission). La
figure 3.11 représente 1’évolution du #*Pu et du **Cm sur 5 ans en utilisant ou non des calculs
Monte Carlo intermédiaires, ’évolution des sections efficaces de capture (n,y) et de fission du

239Py étant représentée sur la figure 3.12.
239 Pu 244 Cm

6500.0 T

| o—o Calculs intermediaires MCNP tous les mois
—— Sans calcul intermediaire

6000.0 >

5500.0 -

moles

5000.0 -

0—=o0 Calculs intermediaires MCNP tous les mois
—— Sans calcul intermediaire

4500.0 I I I I 78 I I I
4.0 4.2 4.4 4.6 4.8 5.0 0.0 1.0 2.0 3.0 4.0 5.0

temps an annees temps an annees

FiG. 3.11 — Evolution du **° Pu et du *** Cm pour un systéme incinérateur comprenant un quantité

tmportante de bore.

Ce type de systeme est beaucoup moins favorable concernant la propagation des erreurs
statistiques des calculs Monte Carlo que le systéme décrit précédemment, ’exemple du ?44Cm
est un cas extréme qui montre que si on ne tient pas compte de ’évolution des sections effi-
caces moyennes, le comportement du combustible peut étre totalement erroné. Tout au long des
simulations, nous nous sommes efforcés d’adapter cette méthode de calcul d’évolution des maté-
riaux en fonction des caractéristiques du systeme, et notamment des variations éventuellement
significatives des sections eflicaces moyennes, en réglant le temps entre deux calculs MCNP.

Ce couplage entre un code Monte Carlo et un programme d’évolution apparait donc tout a
fait performant pour étudier tout type de systéme puisqu’il permet de controler tout au long de

I’évolution tous les parametres physiques pertinents et d’étre adapté a tout type de combustible.

3.4.4 Fluctuations statistiques sur le calcul de £k,

Le temps de calcul choisi pour chaque simulation MCNP permet de traiter environ 20000
neutrons dans le réacteur. Comme le facteur de multiplication k; est calculé par
inotal - Nsource

ks, = 3.22
*Ntotal ( )

on peut calculer une erreur statistique théorique sur k;:
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progressive du bore dans le ceeur.

dks

=2

dNtotal ~

2

ks Ntotal

~ Vv Ntotal

(3.23)

d
L’application numérique donne —> = 0.015. Comme le temps de calcul est fixé, cette erreur

ne dépend pas du facteur de multisplication ks lui-méme. La figure 3.13 montre les facteurs de

multiplication ks calculés successivement par MCNP lors de I’évolution du réacteur du premier

exemple précédent.
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Fia. 3.13 — Fluctuations statistiques observées sur ’évolution du facteur de multiplication k.

Il faut noter que I’ensemble des calculs MCNP intermédiaires permettent d’obtenir une bonne
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précision sur I’évolution moyenne du facteur de multiplication. Il peut paraitre surprenant sur les
résultats présentés que la convergence soit assurée en ce qui concerne I’évolution des matériaux,
alors que les erreurs statistiques sur le calcul du facteur de multiplication k; semblent relative-
ment élevées pour le temps de calcul que nous avons fixé. Il semble intéressant d’approfondir
cette remarque et de bien comprendre les différences qu’il existe entre un calcul de réactivité
et un calcul de section efficace moyenne. Des études statistiques détaillées [41] ont montré que
le facteur de multiplication est treés sensible a un petit nombre d’histoires trés longues. Lors
d’un calcul MCNP de 15 minutes, peu d’histoires de ce type, qui jouent un grand role dans la
détermination du facteur de multiplication kg, sont traitées, ce qui peut induire une erreur sta-
tistique importante sur ks;. Cependant, la longueur de I’histoire d’un neutron source n’influence
quasiment pas le calcul des sections efficaces moyennes. On peut se réferrer a 'exemple de MA-
SURCA traité au chapitre 2 qui montre que la source de neutrons de fission est stabilisée en
position a partir de trois ou quatre générations seulement. Les erreurs statistiques importantes
observées sur le facteur de multiplication ne se répercutent donc pas sur le calcul des sections
efficaces moyennes des noyaux de combustible. Ceci permet de calculer précisément 1’évolution
d’une filiere sur plusieurs dizaines d’années avec un temps de calcul raisonnable méme si les

calculs de k; possede des fluctuations importantes.

3.5 Calcul de la radiotoxicité d’un stock de noyaux

3.5.1 Facteurs de dose [6]

Comme il a été expliqué dans le premier chapitre, nous avons choisi de représenter la radio-
toxicité d’un stock de noyaux par I’engagement de dose efficace dans le cas de I’ingestion de ce
stock.

La radiotoxicité est une mesure du risque potentiel auquel serait soumis une personne dans
une situation extréme sans aucune mesure de protection. Cette maniere de calculer la radiotoxi-
cité n’a pas vraiment d’application pratique, puisqu’elle suppose qu’un individu a ingéré tout le
stock de matériau radioactif considéré, cependant, elle permet de comparer entre elles chacune
des filieres étudiées.

Elle est calculée en tenant compte de tous les parametres dont dépend la dose efficace : type
et énergie des rayonnements émis, forme chimique du produit radioactif et métabolisme. Ces
parametres sont regroupés dans le facteur de dose r; de chaque noyau. La radiotoxicité d’un

stock s’exprime en Sievert (Sv) et s’écrit:

R(t) = Zri/\if\fi(t) (3.24)
Les valeurs des facteurs de dose r; sont prises dans la publication 68 de la CIPR.
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3.5.2 Calcul de I’évolution de la radiotoxicité

L’évolution du nombre de noyau ¢ est régie ’équation 3.15 décrite précédemment. Les temps
sur lesquels ’évolution doit étre calculée sont maintenant de ordre du million d’années, et une
description logarithmique est nécessaire. Ces échelles de temps ne permettent pas de résoudre
ce systeme différentiel par une méthode de Runge Kutta, comme précédemment pour le calcul
de P’évolution d’un combustible en réacteur, ou les périodes étudiées étaient beaucoup plus
courtes. Nous avons recours & un programme fourni par J.P. Schapira et développé a I'lnstitut
de Physique Nucléaire d’Orsay, qui résout le systeme différentiel par diagonalisation de la matrice

d’évolution.

dN
= AN (3.25)

La matrice A est alors diagonalisée: A = P"1AP avec

A= (3.26)

Up,

P est la matrice de passage de A a A et v; les valeurs propres de la matrice A. Le systéme
différentiel peut maintenant s’écrire

dﬁ:

dt

AN (t) = PAPT'N (1) (3.27)

ﬁ.
En posant N(t) = P_lﬁ(t) on obtient le systéme

V() _ AN (1) (3.28)
a

qui s’intégre immédiatement (puisque la matrice A est diagonale):

- _
N(l) = AN (3.29)
d’ou R
N(1) = PALND = pALp-1 (3.30)
Par la suite, on notera
(t) = PeRtp-? (3.31)

On obtient alors d’apres les relations 3.24, 3.30 et 3.31

7

R(t) = eri/\irij(t)N]Q (3.32)

76



Cette équation contenant une double sommation sur le nombre de noyaux donne lieu & deux
interprétations différentes, chacune correspondant a une description physique tres utile. Il faut
noter que la somme sur l'indice j correspond a une somme sur les noyaux présents initialement
dans le stock dont on étudie ’évolution de radiotoxicité, alors que la somme sur l'indice i

s’effectue sur tous les noyaux présents a l'instant ¢ auquel on calcule la radiotoxicité.

3.5.3 Les différentes représentations possibles

Lors de I’évolution de la radiotoxicité, on peut tout d’abord déterminer les contributions
de chacun des éléments présents a cet instant de I’évolution. Cette représentation permet par
exemple de définir les noyaux pour lesquels des études poussées de confinement et de stockage

sont nécessaires. Elle correspond a I’écriture suivante de R(¢):
R(t) =Y Ri(t) (3.33)

avec

R; (t) = T’Z'/\Z']Vi(t) = T’Z'/\Z'EFZ']' (t)fV]Q (3.34)
J

R;(t) représentant alors la radiotoxicité induite par le noyau ¢ présent a l'instant ¢.

Mais cette représentation ne permet pas de définir quels sont a l'instant initial les noyaux
responsables de la radiotoxicité observée a I'instant ¢; on doit pour cela utiliser une représentation
par noyau pere. Cette représentation est directement liée & ’espace propre associé a la matrice
A décrit dans le paragraphe précédent.

En effet, si ’on s’intéresse a la radiotoxicité induite par le noyau j présent a ¢ = 0, on peut

écrire :

2l

= N] (3.35)

Ainsi d’apres les relations 3.30 et 3.31
N;(t) = Ty () N? (3.36)

J

La radiotoxicité engendrée a l'instant ¢ par ce noyau j présent initialement est donc
]%]' (t) = Zri/\irij (t)N]O (3.37)
z

lrdod
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La radiotoxicité induite par un mélange initial de noyaux j s’écrit alors
R(t) =) _R;(1) (3.38)
J

Ces deux manieres de décomposer la radiotoxicité totale d’un inventaire de noyaux corres-
pond aux deux facons d’effectuer la double somme de I’équation 3.32. Nous nous intéresserons
principalement dans cette partie a la radiotoxicité “par pere” présent dans l'inventaire initial,
afin de déterminer quels sont les noyaux produits par chacune des filieres et perdus au retraite-

ment responsables de la radiotoxicité la plus importante.

78



Chapitre 4

Analyse comparative des filieres

natU / Pu et 232Th/233U

4.1 Introduction

Lors de la problématique développée au premier chapitre, nous avons vu que deux filieres
sont envisageables pour poursuivre le nucléaire a long terme ; elles correspondent au deux noyaux
fertiles présents dans la nature, le thorium et uranium. Une telle utilisation de ces filieres
nécessite la régénération du matériau fissile par la matrice fertile, ainsi que le multirecyclage du
combustible. En ce qui concerne la filiere thorium, le noyau fissile principal 23U n’existe pas
a I’état naturel ; une phase de transition est donc nécessaire afin d’aboutir a la filiere thorium
proprement dite. Le schéma de la figure 4.1 résume les différentes possibilités pour aboutir aux
filieres uranium et thorium a partir des minerais naturels et du plutonium industriel produit par

les réacteurs actuels.

Nous étudions dans ce travail s’il est possible d’assurer toutes les étapes de ce schéma,
régénération, phases transitoires éventuelles et incinération d’un stock de combustible usé, en
utilisant des réacteurs sous-critiques pilotés par accélérateur. Dans un premier temps, nous
comparerons en détail les deux filieres principales U / Pu et "*Th/?33U, notamment en ce
qui concerne la radiotoxicité des actinides perdus au retraitement lors du multirecyclage du
combustible. Cette étude permettra de définir et de quantifier les avantages liés a I'utilisation
de la filiere thorium comparée a la filiere uranium, ce qui nous conduira a étudier précisément
la facon de converger vers la filiere thorium a partir des minerais naturels et des noyaux fissiles
dont on dispose actuellement. Tous les combustibles étudiés sont sous forme d’oxydes. Lors
du retraitement du combustible, deux types de recyclages sont envisagés et seront détaillés

ultérieurement.

Avant d’exposer les résultats concernant 1’évolution du combustible et des différents para-
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Fic. 4.1 — Schéma des possibilités d’aboutir aux deuz filieres nucléaires uranium et thorium.
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metres des réacteurs, nous décrivons la facon dont les caractéristiques initiales des réacteurs
correspondant a chacune des filieres ont été déterminées, et les différents parametres initiaux de

chacun des réacteurs.

4.2 Définition des caractéristiques initiales de réacteurs dédiés

a la production d’énergie [7]
4.2.1 Recherche d’un point de fonctionnement

Nous distinguons dans cette partie deux types de réacteurs hybrides : les réacteurs contenant
dans leur cceur une matrice fertile susceptible de régénérer en quantité suflisante les noyaux
fissiles initialement présents, et les réacteurs ne contenant aucun matériau fertile en quantité
importante. Un réacteur dédié a la production d’énergie appartient a la premiere famille, puisqu’il
est sensé produire son propre matériau fissile au cours du temps a partir de captures neutroniques
sur les noyaux de la matrice fertile. La seconde famille correspond a des réacteurs dédiés a la
destruction d’actinides, pour laquelle il est important qu’il n’y ait pas de noyaux fertiles en
grande quantité afin de ne pas produire plus de déchets que I’on ne peut incinérer.

L’évolution du comportement de ces deux types de réacteur est tres différente ; I'utilisation
de matrice fertile permet de garder une réactivité stable sans intervention extérieure, par ré-
génération adéquate des noyaux fissiles compensant la consommation du combustible initial et
I’empoisonnement di aux produits de fission. Inversement, ’absence de matrice fertile conduit
a une chute inévitable de réactivité au cours du temps, que I’on ne peut compenser sans inter-
vention extérieure.

Nous expliquons dans le paragraphe suivant la facon dont se comporte un réacteur dédié a
la production d’énergie et les contraintes imposées par cette utilisation. Nous déterminons les
caractéristiques initiales des réacteurs correspondant a chaque filiere envisagée, ce qui permettra

I’étude comparative de différents scénario.

4.2.2 Points de départ, paramétrisation de k, initial

Avant d’étudier la facon de maintenir la réactivité, donc le facteur de multiplication k;,
constante, il convient de déterminer k, initial, et de pouvoir le paramétriser en fonction des
variables du réacteur. Rappelons que la proportion volumique de plomb dans le coeur est fixée
a 50%, que le rayon et la hauteur du coeur sont déterminés a partir du volume par minimisa-
tion des surfaces de fuite, et que ’épaisseur du réflecteur est fixée a 120 cm afin d’utiliser au
mieux les neutrons de fuite tout en minimisant la masse de plomb nécessaire. Les deux seuls
parametres libres sont alors le volume du cceur lui-méme et la composition du combustible.

Ce combustible est composé dans la plupart des cas d’une matrice fertile pure et d’un élément
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fissile. La concentration du combustible sera représentée par le rapport du nombre de noyaux
du matériau fissile au nombre total de noyaux du combustible. Le terme “fissile” est utilisé de
maniére un peu abusive, dans le sens ofl, si I'on prend ’exemple d’un combustible "**U / Pu, ce
que nous appelons concentration en fissile ¢ représente % alors que parmi les isotopes du
plutonium, 24°Pu et ?*?Pu sont plutét des noyaux fertiles. La concentration dont nous parlons
est en fait la concentration de ’élément auquel 'isotope proprement fissile (?*Pu dans notre
exemple) appartient. Inversement, la matrice fertile posséde éventuellement des noyaux fissiles
en faible quantité (35U dans I'uranium naturel par exemple).

[’étude détaillée de la multiplication durant les premieres générations est tres délicate a
modéliser. On peut essayer de paramétriser I’expression connue de kg, le but étant de définir
son comportement en fonction du volume du coeur V et de la concentration ¢ de fissile définie

précédemment. On choisit pour les notations I’exemple d’un systéme 232Th / 233U, Par définition,

on peut écrire ks de la facon suivante:

_ [ [vonuol® + vengnolf)o(E, 7)dEPT
[ [lnodh® + npypoths + Yabs|6(E, P)dEPT + [ TdS

(4.1)

S

ol X% est la section efficace macroscopique d’absorption des éléments de structure et du

plomb. En faisant I’approximation :
//I/U(E)nqb(E,?)dEd:)’? ~ Vovno (4.2)

le facteur de multiplication peut étre écrit comme suit :

c 1-c¢
a +8(1-¢ (4.3)
cty(l—c)+84+eV-1/3
n
ou c¢ est la concentration en fissile par rapport au fertile, dans ce cas ¢ = v
) ] ny + nrh
Les coefficients «, 3, v et ¢ sont des rapports de sections efficaces moyennes :
fis fis abs
U VIhOTh 9Th
o= Vyg— = — = 4.4
U Ulajbs ? ﬂ VUO_lf]zs 17 Ulajbs ( )
Eabs
5= 0 (4.5)

(nu + nrh)offs
Notons que le parametre « est souvent utilisé dans ce domaine sous la notation 7; € quant

a lui est défini par des considérations géométriques:

748 s

U[a]bs(nU + TLT}L)¢V = 1%

=Vl (4.6)
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Cette paramétrisation permet d’ajuster les résultats obtenus par les simulations avec une
bonne précision. La figure 4.2 montre les résultats des calculs par simulation et de la paramé-
trisation déterminée pour le cas du systeme 232Th / 233U. Le tableau 4.1 montre les valeurs de

coefficients «, 3, 7, § et £ obtenus pour les systéemes thorium et uranium.

0.96 -
0.94
Y,

0.92
OC=80%
OC=85%

0.90 AC=9.0% 1
<C=95%
VC=100%

0.88 ‘

0 6 8

Volume (m3)

Fic. 4.2 — Paramélrisation du facteur de mulliplication ks a Uaide de U'équation 4.3 pour le

systeme 22 Th /233U en fonction du volume du ceeur el pour différentes concentrations en *>3U.

82T / 23y naty / Py
o 2.7 2.2
3 0.03 0.05
5 0.1 0.09
5 0.09 0.07
e 0.1 0.15

TAB. 4.1 — Paramélrisation du facteur de multiplication initial pour les systémes *2Th /233U

et U / Pu

[’ajustement des parametres «, 3, v, § et € permet de déterminer rapidement les valeurs
du volume et de la concentration en fissile nécessaires pour obtenir un facteur de multiplication
initial donné. De plus les valeurs obtenues sont compatibles avec 'expression physique de ces

parametres données par les relations 4.4 et 4.5.
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4.2.3 Recherche d’une réactivité stable

Le maintien de la réactivité par régénération des noyaux fissiles, dans un réacteur dédié a la
production d’énergie est trés important. On peut ainsi espérer garder une puissance constante
du systéme sans avoir recours a une réserve de réactivité, comme il est d’usage dans les réacteurs
critiques de type REP ou RNR. Cette absence de réserve de réactivité assure la sous-criticité
intrinseque du systeme.

Nous tentons dans un premier temps de faire une liste des parametres influencant 1’évolution
du facteur de multiplication et d’étudier par quels moyens il peut étre stabilisé.

Les deux parametres les plus importants dans I’évolution de la réactivité sont le taux de
régénération des noyaux fissiles par la matrice fertile et I’empoisonnement di a I'apparition de

produits de fission dans le cceur du réacteur.

Régénération des noyaux fissiles

Dans les deux filieres étudiées, les noyaux fissiles sont régénérés par capture neutronique
sur les noyaux de la matrice fertile. Dans les deux cas, deux décroissances (3 intermédiaires

interviennent entre le noyau fertile et le noyau fissile :

B7(22.3 min) B7(27))
227h 4 2337} . 233p,, _ 2337
37 (23.5 min) B7(2.3))
B8 4 . 239 . 239N\, N 239p,

Dans les calculs de ce paragraphe, nous négligeons les décroissances ( intermédiaires et
considérons que les noyaux fertiles ne fissionnent pas et que les noyaux fissiles ont une section
efficace de capture (n, ) négligeable. Ces approximations grossieres permettent de comprendre
qualitativement le phénomene de régénération et la facon dont il intervient dans 1’évolution du
facteur de multiplication du réacteur.

Dans ces conditions, le systeme d’équations d’évolution des noyaux fertiles et fissiles s’écrit

d’apres la relation 3.15:

dnfertile

dT — _(no-)fertzleqb (47)
N fissile

# = (n0) fertite® — (NO) fissile®

Du fait des approximations faites, les sections efficaces intervenant dans cette équation sont

des sections efficaces d’absorption. Si on néglige la disparition de la matrice (0 fertie® << 1), on
dn fissile 0
dt

peut définir un rapport d’équilibre entre les deux noyaux considérés pour lequel
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Réq — (nfissile) _ O fertile (48)

N fertile O fissile

La concentration ¢ précédemment utilisée s’écrit alors

R
Ceq = ﬁ (4.9)
Si les conditions initiales correspondent a cette situation d’équilibre, le nombre de noyaux
fissiles reste constant dans le réacteur ainsi que le coefficient de multiplication. En effet, compte
tenu des approximations faites et de I’équation 4.3, on peut écrire le coeflicient de multiplication

sous la forme:

v

ks = : : (4.10)
1+ (na)fertzle + P
(no) fissile

ou P représente le nombre de pertes par absorption dans les éléments de structure et par fuite,
normalisé par fission.

Les applications numériques correspondant a cette situation d’équilibre sont cp, = 14% pour
la filiere uranium et ¢y = 11% pour la filiere thorium.

On peut se demander comment évolue le combustible lorsque la concentration initiale ¢g est

différente de la concentration d’équilibre. On peut écrire 4.7 sous la forme:

dn fissile ey 1—co
— = issile -1 4.11
dt (o) fissited ( co 1 —cg ( )

Si la concentration initiale ¢y est inférieure a la concentration d’équilibre ¢y, le nombre de
noyaux fissiles dans le réacteur augmente, ce qui fera augmenter le facteur de multiplication du
systeme. Inversement, si 'on démarre le réacteur avec un enrichissement en noyaux fissiles plus

élevé que la situation d’équilibre, la réactivité aura tendance a chuter.

Effet des produits de fission

Dans les calculs effectués dans le paragraphe précédent, nous avons négligé ’effet des produits
de fission. Nous avons vu précédemment que la section efficace moyenne des produits de fission
soumis a un flux neutronique constant n’évolue quasiment pas sur 1’échelle de temps considérée.
Ceci n’exclut pas le fait que les produits de fission créés consomment des neutrons du cceur. Cet
effet aura tendance a faire chuter le facteur de multiplication du réacteur.

Etant donné que la puissance du réacteur est fixée, le nombre de produits de fission augmente
linéairement avec le temps:

fVPF(t) =2Ft (4.12)
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ou [ représente le nombre de fissions dans le coceur par unité de temps (F' est proportionnel a
la puissance du systéme). Si 'on veut quantifier 'effet des produits de fission sur le facteur de

multiplication, il faut modifier la relation 4.10 comme suit

v
ks = 4.13
’ 14+ (ng)fertile + Ft 4p ( )
(’TLO’) fissile (na)fissile
T
On fait toujours I’hypothese Zfertde _ cte, cependant, 'apparition du terme correspondant
T fissile

aux produits de fission ne permet pas de résoudre directement cette équation, cela nécessite une
résolution numérique tenant compte du systéeme différentiel 4.7.

La figure 4.3 montre la différence entre les équations 4.10 et 4.13 et permet de quantifier
I’effet de ’empoisonnement di a ’apparition des produits de fission dans le cceur. Les deux
valeurs de sections efficaces moyennes correspondant & 1'?33U et au 23Pu ont été utilisées, ce
qui donne une d’idée de la différence de I’empoisonnement di aux produits de fission entre un

combustible de la filiere thorium et uranium.

1.00
sans Pf
----------- Pf 0.15 barns
0.99 - — —- Pf0.26 barns ]
0.98 e
. ST
0.97 I \\\\\ ...................... ]
\\\\
0.96 \\\\\ |
\\\

0.95 ; : : ‘

0 1 2 3 4 °

temps en annees

Fia. 4.3 — Effet des produits de fission sur [’évolution du facteur de mulliplication paramélrisé
selon la relation 4.13. Deux valeurs de sections efficaces moyennes de produils de fission sont

utilisées, correspondant aux valeurs déterminées précédemment pour les produits de fission issus

de 1?33 U ou du **° Pu.

Pour compenser cet empoisonnement, il faut donc démarrer le réacteur avec une concen-
tration en noyaux fissiles inférieure a la concentration d’équilibre définie précédemment, afin

d’augmenter la quantité de noyaux fissiles en méme temps que les produits de fission.
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Ces considérations permettent de comprendre qualitativement le comportement du facteur de
multiplication avec le temps, en fonction de ’enrichissement initial en noyaux fissiles. Toutefois,
les approximations effectuées dans les calculs précédents sont trop importantes pour permettre
de prédire précisément I’évolution de la réactivité dans le réacteur. Nous n’avons pas pris en
compte la disparition des noyaux fertiles, ni les décroissances [ intermédiaires entre noyaux
fertiles et fissiles, ni les captures neutroniques de noyaux fissiles qui produisent d’autres éléments
qui peuvent intervenir dans le comportement du facteur de multiplication. Enfin, I’évolution des
sections efficaces moyennes des noyaux et la distribution spatiale du flux, donc de la densité de
puissance, n’ont pas été considérées.

Pour toutes ces raisons, il apparait nécessaire d’effectuer une étude précise par simulation
sur une géométrie réaliste qui tient compte de 'ensemble des parameétres, afin de déterminer les

conditions initiales permettant d’obtenir une réactivité stable sur la durée de I’étude.

4.2.4 Etude par simulation

Nous présentons, dans ce paragraphe, les résultats de simulations concernant 1’évolution du
facteur de multiplication ks. Cette étude a été entreprise dans le cadre de I’étude du maintien
de la réactivité dans un réacteur pilote de taille modeste. Compte tenu du fait qu’un réacteur
expérimental ne fonctionnera pas a puissance nominale en permanence, une étude de I’évolution
sur une durée de deux ans nous a paru un ordre de grandeur raisonnable. Nous examinerons
deux types de combustibles: 232Th / 233U et "*'U / Pu.

Le parametre d’étude est la concentration ¢ en noyaux fissiles. Le volume V' du cceur sera dé-
terminé a partir de la valeur de la concentration initiale cg choisie et du facteur de multiplication
initial ks, grace a la paramétrisation décrite précédemment (cf relation 4.3).

La figure 4.4 montre quelques exemples d’évolution de k; pour différentes configurations. La
courte durée de I’étude permet d’effectuer une régression linéaire sur le facteur de multiplica-
tion ks. On observe que lorsque 'on diminue la concentration initiale en noyaux fissiles, % a
tendance a croitre avec le temps. Ceci permet de définir la concentration d’équilibre. Pour ce
faire, nous tragons la variation de la réactivité (%) en fonction de la concentration initiale
en noyaux fissiles. Les résultats pour les deux types de combustibles sont représentés sur la

figure 4.5. Ces courbes permettent de déterminer avec précision les concentrations d’équilibre

de chacune des filieres permettant d’obtenir une réactivité stable sur 2 ans.

4.2.5 Caractéristiques initiales

Les paragraphes précédents ont montré que les contraintes fixées, a savoir, un facteur de
multiplication initial ks, de l'ordre de 0.98 et une réactivité stable sur plusieurs années de

fonctionnement fixent les caractéristiques initiales pour chaque filiere envisagée, c’est a dire, le
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de multiplication initial).
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volume du coeur et la composition du combustible, en particulier le rapport entre le nombre de
noyaux fissiles et le nombre de noyaux fertiles. Le tableau 4.2 résume ces caractéristiques pour

les deux filieres étudiées.

Filitre 2821y /2383y | maty / py
Volume du cceur (m?) 4.0 2.5
C fissile (%) 9.5 12.0
ks, 0.98 0.982
ket s 0.974 0.975
Puissance (MW) 515 320
Masse comb (t) 15.6 9.8

TAB. 4.2 — Caractéristiques iniliales des réacleur correspondant a chaque filiére définies a partir

de ks = cte et ks, ~ 0.98

Les résultats correspondent a des réacteurs de taille et de puissance modestes. Nous avons
choisi de conserver ces caractéristiques pour mener les évolutions de combustibles sur plusieurs
décennies, afin de conserver au mieux une réactivité stable sans intervention extérieure. Cepen-
dant, une étude détaillée reste nécessaire afin de déterminer dans quelles conditions la puissance
des réacteurs peut étre augmentée (concentration de caloporteur, poisons consommables, en-
richissement non uniforme, etc...), et les perturbations que cela implique sur les valeurs des
sections efficaces moyennes qui régissent I’évolution du combustible.

On peut se demander pendant combien de temps on peut maintenir la réactivité de ces
réacteurs constante sans changer le combustible. La figure 4.6 montre le cas de la filiere thorium ;
on observe que le facteur de multiplication ks chute a partir de 6 ans environ. Cette chute est
due a la disparition de la matrice fertile qui devient alors significative, et qui ne peut régénérer
suffisamment de noyaux fissiles pour compenser ’apparition toujours croissante de produits de
fission. On identifie aisément sur la figure le lien entre la chute du noyau fissile principal 233U
et la décroissance de k;. Cette courbe indique que le retraitement du combustible est utile tous
les 5 ans environ, si l'on veut utiliser ce type de réacteur pour produire de I’énergie. Nous

reviendrons sur le recyclage du combustible ultérieurement.

Facteurs de forme

On peut penser que la différence entre les volumes des réacteurs correspondant a chacune
des filieres induise une différence sensible sur la distribution spatiale des fissions pour chacun
des réacteurs, autrement dit, sur la répartition de puissance au sein de la zone multiplicatrice.
La figure 4.7 montre que I’effet de volume est relativement faible sur ces facteurs de forme.

On peut observer aussi qu’il existe environ un facteur 3. entre les densités de puissance
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maximale et minimale de ce type de réacteur. On peut envisager de réduire sensiblement cette
différence importante, qui induit une hétérogénéité dans I’évolution du combustible, par exemple

par un enrichissement en matiere fissile dépendant de la position dans le réacteur, ou encore en

augmentant la taille de la cible de spallation.

Bilans neutroniques

On présente ici les bilans neutroniques détaillés en début de cycle pour chacune des deux

filieres étudiées (tableaux 4.3 et 4.4). Ces bilans permettent de décrire assez précisément la vie

des neutrons dans le réacteur.

Filiere thorium
Créations Disparitions
(normalisées par fission) (normalisées par fission)
Source 0.0457 - -
Fission 2.51 1. “Th - 1.9%
2330 98.1%
natph o 49.3%
(n,2n) 0.0136 0.0068 2Th  55.0%
B30 5.7%
%0 0.46%
natfe  3.73%
(n,7) - 1.4 natph o 11.8%
B2Th 77.07%
2BU 6.93%
Fuite - 0.16 -

TAB. 4.3 — Bilan neutronique détaillé du réacteur de la filiere thorium.

On peut notamment observer la différence entre les deux types de combustibles concernant
le nombre moyen de neutrons émis par fission. Dans le cas de la filiere thorium ce nombre est
d’environ 2.5, alors qu’il est de 2.9 pour un combustible au plutonium. On remarque aussi la
part importante des fissions provenant de la matrice fertile dans le cas de la filiere uranium ;
environ 13% des fissions concernent 1'>**U contre seulement 2% pour le ?*2Th. La différence

observée sur la quantité de neutrons de fuite est explicable par la différence de volume des deux

réacteurs considérés (cf équation 4.3).
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Filiere uranium
Créations Disparitions
(normalisées par fission) || (normalisées par fission)
Source 0.059 - -

U 5.51%

280 13.3%

Fission 2.90 1. oPu - 58.6%
M0py  4.37%

Mipy  17.6%

22py 0.65%

natpPh 53.5%

(n,2n) 0.014 0.007 | 28U  44.2%
oty 2.3%

160 0.35%

natfe  3.6%
natph - 14.93%

25U 0.94%

(n,7) - 1.69 28U 63.5%
9Py 9.86%

M0py  4.07%

Mipy  1.72%

M2py  0.88%

Fuites - 0.27 -

TaB. 4.4 — Bilan neutronique détaillé du réacteur utilis€ de la filiére uranium.
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4.3 Description comparative des deux filieres principales envisa-

gées pour la production d’énergie: %*Th / #°U et "“U / Pu

4.3.1 Sections efficaces moyennes

Le tableau 4.5 donne les sections efficaces moyennes de capture (n, ) et de fission, calculées
par MCNP, de tous les noyaux intervenant dans le cycle de chacune des filieres, au premier
chargement du réacteur. Nous rappelons que I’évolution du combustible est effectuée séparément
dans chacune des 100 cellules du réacteurs, tenant compte de la dépendance spatiale de la
forme du spectre neutronique et de l'intensité du flux. Les sections efficaces représentées ici sont
moyennées sur le volume du coeur. Nous serons amenés tout au long de cette étude comparative
a utiliser les données de ce tableau, afin de comprendre dans le détail les différences observées

dans les caractéristiques et les comportements des réacteurs de chacune des filieres.

filiere | 232Th /233U | ma'U / Pu || filiere | 2*2Th / 233U | 'U / Pu

ocep O.fz.s ocep O.fz.s ocep O.fzs ocep O.fzs

230Th 1 0.25 | 0.026 | 0.33 | 0.026 || *4*Am | 1.70 | 0.24 1.89 | 0.24
Z32Th 1 0.32 | 0.008 | 0.42 | 0.008 || 2*2Am | 0.40 | 4.00 0.46 | 4.38
3lpa 1 3.05 | 0.23 3.3 1023 || ?%3Am | 1.47 | 0.19 1.75 [ 0.19
233pa 1 1.05 | 0.055 | 1.25 | 0.055 || 24'Cm | 0.20 | 3.15 0.22 | 3.34
32U 1068 | 2.16 74 1230 | 2Cm [ 0.33]0.14 | 0.39|0.14
U 10271273 030|292 | #3Cm | 0.25 | 2.68 0.30 | 3.00
B4y 1061032 |0.73]0.32 | #Cm | 0.94 | 0.40 0.96 | 0.40
25U 1052 1.87 | 058200 | #°Cm | 0.31 | 2.42 0.35 | 2.64
36U | 0.44 | 0.089 | 0.49 | 0.09 || 245Cm | 0.23 | 0.24 0.26 | 0.24
238U 10.34 | 0.035 | 0.29 | 0.035 || 2"Cm | 0.33 | 1.96 | 0.35 | 1.95
23"Np | 1.55 | 0.30 | 1.73 | 0.30 || 2*8Cm | 0.30 | 0.28 | 0.31 | 0.28
239Np [ 1.90 | 0.44 | 2.12 ] 0.44 | **Bk |1.35]0.15 | 1.60 | 0.15
8Py [ 0.72 1 1.09 | 0.82 | 1.11 || 2%9Cf | 0.64 | 2.70 | 0.67 | 2.80
239py | 0.50 | 1.80 0.55 | 1.84 || 2°°Cf | 0.80 | 1.04 0.96 | 1.02
240py | 0.84 | 0.36 0.59 | 0.36 || 2°1Cf | 0.38 | 2.52 0.42 | 2.58
241py | 0.40 | 2.50 0.44 | 2.67 | °2Cf | - 0.65 - 0.70
242py 1 0.59 | 0.24 | 0.54 | 0.24 || PF 0.15 | - 0.25 | -

TaB. 4.5 — Comparaison des sections efficaces moyennes de fission et de capture (n,v) des

noyauz entrant dans le cycle de chacune des filieres a ['instant initial.

Une premiere analyse permet d’expliquer les différences observées entre les sections eflicaces

moyennes d’un méme noyau soumis au spectre correspondant a chacun des réacteurs.
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L’effet d’auto-absorption est a ’origine de ces différences, parfois significatives ; une résonance
dans la section efficace de capture de fission d’un noyau abondant dans le cceur induit une
dépression dans le spectre neutronique aux alentours de ’énergie de cette résonance. Cette méme
section efficace, une fois moyennée sur le spectre neutronique est affectée par les dépressions
qu’elle a elle méme provoquées, c’est a dire qu’elle sera différente d’une section efficace moyenne
obtenue dans un systéme ou le noyau considéré est tres fortement dilué.

Les figures 4.8 et 4.9 mettent en évidence cet effet d’auto-absorption ; elles représentent la
forme des spectres observés pour chacune des filieres : les dépressions dues a des effets d’auto-
absorption de différents noyaux présents dans le cceur y sont visibles. Les structures communes
observées sont principalement dues a la présence du plomb dans le cceur du réacteur. Des diffé-

rences notables apparaissent entre les deux spectres a des énergies inférieures a quelques dizaines

d’eV.
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Fic. 4.8 — Spectres moyens dans les ceeurs des réacteurs correspondant au deuz filieres thorium

et uranium.

Ces différences sont tout a fait visibles sur la figure 4.9 qui représente le rapport entre
les spectres observés dans chacun des réacteurs dans la gamme d’énergie [0.01 eV, 10 eV];
y sont représentées également les sections efficaces différentielles de fission des noyaux fissiles
prépondérants de chacune des filieres, 1'*>3U pour la filiere thorium et le ?*Pu pour la filiere
uranium. On identifie aisément aux variations de la courbe du rapport des spectres la présence
des résonances représentées.

Il est intéressant de tracer le taux de réaction o(F)¢(E) en fonction de I’énergie pour les
noyaux principaux de chacune des filieres (figure 4.10), afin de comprendre qu’une partie non
négligeable des réactions a lieu dans une gamme d’énergie ou le flux différentiel est relativement

faible comparé au flux différentiel maximal situé aux alentours de 200 keV. En ce qui concerne

94



........... fission 233 U
o | — —- fission 239 Pu 7

=
[
o
c
[
[0}
Q
IS
.é
()
c
o
S
[
(2]
107 - Rapport 7
des spectres
10° L thorium / uranium 4
10° & : g :
10° 10" 10° 10°

energie (MeV)
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nium. Comparaison avec les sections efficaces différentielles de fission des deux noyaux fissiles

prépondérants dans chacun des deux cas.

les captures (n,7), la remontée des sections efficaces aux basses énergies tend a compenser la
décroissance du flux dans cette zone. Il en est de méme des sections efficaces de fission des noyaux
fissiles (233U ou 239Pu par exemple). Par contre, pour les noyaux non fissiles (232Th 238U, 249Py,
242py, etc...), du fait de I’existence d’un seuil dans les sections efficaces de fission (aux alentours
du MeV), c’est principalement aux hautes énergies que les fissions se produisent. Les figures 4.10

permettent de quantifier ces considérations qualitatives.

4.3.2 Remarques

[’examen du tableau 4.5 permet de mettre en évidence plusieurs différences notables entre
ces deux filieres. Nous discutons dans ce paragraphe quelques unes de ces différences, les plus

importantes étant développées dans les paragraphes suivants.

— Section efficace moyenne de fission des noyaux fertiles
Dans la filiere thorium, le noyau fertile 232Th a une section efficace de fission trés faible
comparée au noyau fertile de la filiere uranium (***U). Ceci peut avoir plusieurs consé-
quences importantes. Dans le cas d’un réacteur critique, les neutrons retardés apportés par
la matrice fertile, qui représente une part significative dans le cas de la filiere uranium, de-

viennent quasiment négligeables dans le cas de la filiere thorium ; ceci implique une baisse
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importante de la proportion globale de neutrons retardés dans le combustible : la valeur de
B, est de 0.46 pour la filiere uranium, et passe a 0.29 pour la filiere thorium. Cette faible
proportion de neutrons retardés peut rendre le pilotage d’un réacteur critique au thorium
délicat. La faible section efficace de fission du ?*?Th permet de penser que la sous-criticité
du systeme rend plus aisée I'utilisation de la filiere thorium en réacteur rapide refroidi au

plomb.

Section efficace moyenne de fission des principaux noyaux fissiles
La section efficace de fission de 1'*3U est plus importante que celle du *Pu, cette diffé-
rence a plusieurs conséquences, notamment sur 'intensité du flux dans le réacteur, comme

nous le verrons dans un paragraphe ultérieur.

Section efficace moyenne de capture (n,7) des principaux noyaux fissiles

Dans le cas de la filiere thorium, le rapport entre section efficace de fission et section
efficace d’absorption du noyau fissile principal 233U est de 91%, dans le cas de la filiere
uranium, ce rapport passe a 77% pour le ?39Pu. L’efficacité du noyau fissile principal est
donc plus grande dans le cas de la filiere thorium, la production de noyaux plus lourds par

capture parasite (n, ) sur le noyau fissile principal étant fortement diminuée.

Section efficace moyenne de capture des produits de fission

La différence observée a bien entendu un effet significatif sur 'empoisonnement du réac-
teur par les captures neutroniques sur les produits de fission, qui sont en grande partie
responsables de I’évolution de la forme du spectre avec le temps. Les sections efficaces

moyennes évolueront davantage dans le cas de la filiere uranium. De plus, cette différence
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d’absorption par les produits de fission joue un role sur le recyclage du combustible, comme

nous allons le voir maintenant.

4.3.3 Recyclages

L’étude comparative de différentes filieres utilisées dans une nouvelle technologie implique
qu’elles soient utilisées pour produire de I’énergie de facon durable. Cela nécessite une utilisation
optimale du minerai, que ce soit 'uranium naturel ou le thorium, c’est a dire la régénération du
matériau fissile par la matiere fertile naturelle. Une telle utilisation nécessite un retraitement
périodique du combustible, et ceci pour différentes raisons.

Tout d’abord il est impossible de compenser I’empoisonnement di aux produits de fission sur
des temps tres longs (cf figure 4.6) ; en effet, pendant les premiéres années, la quantité de matrice
fertile disparaissant est négligeable devant la masse initiale, mais lorsque ce n’est plus le cas,
la matrice fertile ne peut produire suffisamment de noyaux fissiles pour compenser ’apparition
de nouveaux produits de fission. Il devient alors nécessaire d’évacuer ces produits de fission
accumulés dans le combustible, et de remplacer la matrice fertile consommeée.

D’autre part, les éléments de structure soumis a un flux de neutrons se détériorent et né-
cessitent d’étre remplacés régulierement. Les aciers développés pour les réacteurs a neutrons
rapides permettent d’envisager une durée de vie de 5 ans en terme de dégats neutroniques. Les
problemes liés a la corrosion du plomb par exemple doivent étre précisés. Etant donné qu’il
est possible de maintenir une réactivité constante sur cet intervalle de temps, nous choisissons
d’effectuer un recyclage du combustible tous les 5 ans ; ce qui correspond & un burn-up d’environ
60 GWj/t.

Le premier recyclage étudié consiste a remplacer les produits de fission du ceeur par la méme
masse de matrice fertile, le nouveau combustible étant alors homogénéisé. Tous les actinides
sont recyclés; vont aux déchets les produits de fission, 0.1 % de 'uranium et du plutonium
et 1 % des autres actinides. Ce type de recyclage permet de minimiser les déchets a chaque
retraitement, puisque la grande majorité des noyaux sont conservés dans le combustible. Ce
retraitement nécessite un procédé de séparation différent de celui utilisé actuellement dans les
usines de retraitement mais reste cependant envisageable & moyen terme [42]. Cette étude permet
de déterminer les radiotoxicités des rejets et de comparer chacune des filieres dans un scénario
optimisé.

Un autre type de retraitement du combustible a été étudié et consiste a ne recycler que 1’élé-
ment fissile principal (uranium dans la filiere Th / U et plutonium dans la filiere U /Pu); vont
aux déchets les produits de fission, 0.1 % de I’élément fissile principal et la totalité des autres
actinides. Ce type de recyclage correspond aux capacités actuelles de séparation et permet d’éva-
luer les radiotoxicités des filieres si elles étaient utilisées tres rapidement, sans développement de

nouveaux procédés chimiques de séparation. Les deux types de recyclage sont schématisés sur
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la figure 4.11.

Typel
Combustible usé Combustible retraité
(5 ansd'utilisation > 99.9% U,Pu
en réacteur) 99% des autres
actinides
DECHETS
Produits de fission
+
0.1% U,Pu
1% des autres actinides
Type 2
Combustible usé Combustible retraité
(5 ans d'utilisation » ferti Ie_na_turel ,
en réacteur) 99.9% fissile use
U pour Th/*U
235
DECHETS Th/™"U

—Pu pour U/ Pu
/ U,Pu pour Th/ Pu
Produits de fission
+

0.1% de I'élément fissile
0.1% de I'élémént fertile
100% des autres actinides

99.9% de I'é ément
fertile

Fic. 4.11 — Les différents types de recyclage envisagés.

I est a noter que les recyclages envisagés n’influencent quasiment pas sur le comportement du

réacteur, notamment le facteur de multiplication, puisque les noyaux concernés ne représentent

pas une quantité prépondérante dans le réacteur. Par contre, les rejets a chaque retraitement

sont fortement dépendants du type de recyclage utilisé.

La description du comportement du réacteur (évolution du combustible, du flux, etc...) sera

effectuée sur les filieres utilisant le premier type de recyclage envisagé. Nous présenterons une

étude comparative des deux types de recyclage lors de la description de la radiotoxicité induite

par chacune des filieres envisagées.
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Le recyclage conduit & une variation de réactivité entre la fin d’un cycle et le début du
suivant. Les deux filieres étudiées ont un comportement différent vis a vis de cette évolution de
réactivité entre deux cycles. On observe que dans le cas de la filiere thorium, le remplacement des
produits de fission par la méme masse de thorium ne change quasiment pas ’absorption totale
du combustible, puisque la section efficace moyenne d’absorption (principalement la capture
(n,7)) du thorium est deux fois plus importante que la section efficace moyenne de capture des
produits de fission (cf tableau 4.5). Dans le cas de la filiere uranium, le rapport entre les sections
efficaces moyennes d’absorption de I’'uranium naturel et des produits de fission est inférieur a 2,
ce qui laisse présager une augmentation de réactivité entre deux cycles de 5 ans dans le cas de
cette filiere.

Dans la réalité industrielle, de nombreux parameétres sont a notre disposition pour gérer cette
augmentation de réactivité lors d’un retraitement, comme le volume du ceeur par exemple. Nous
choisissons pour effectuer nos simulations de ne pas changer les caractéristiques du réacteur tant
que le facteur de multiplication ks reste dans un intervalle raisonnable ([0.95,0.98]). En effet la
puissance du réacteur étant fixée, ’évolution de cette réactivité n’influence pas I’évolution des
matériaux, qui est le résultat que ’on veut étudier. Cependant, afin de mener une évolution sur
plusieurs décennies, nous serons amenés a réduire le volume du cceur pour compenser cette aug-
mentation de réactivité, ce qui consiste a retirer quelques barreaux de la périphérie du réacteur.
Ces manipulations ne nécessitent pas de modification importante de la configuration du cceur.
Nous n’effectuerons cette opération que lorsqu’elle sera strictement nécessaire, afin de conserver
le plus longtemps possible les conditions initiales précédemment déterminées qui ont I’avantage
de permettre une comparaison sérieuse des deux filieres étudiées. Notons que les variations de
volume envisagées ne dépassent pas 15 % sur un siecle d’utilisation, et ne viennent quasiment
pas perturber les conditions initiales précédemment déterminées.

Nous pouvons vérifier que les sections efficaces moyennes ne dépendent pas du facteur de
multiplication ks dans la zone considérée ([0.95,0.98]): la figure 4.12 montre le comportement
des sections efficaces moyennes de capture de 1'>38U et de fission du ?*Pu dans un réacteur
de la filiere "**U / Pu en fonction du facteur de multiplication ks (les différents facteurs de
multiplication étant obtenus en faisant varier le volume du cceur) et permet de vérifier cette

hypothese.

4.3.4 Evolution des caractéristiques principales du réacteur
Réactivité

La figure 4.13 montre I’évolution du facteur de multiplication k; dans les deux filieres étu-
diées. Le facteur ks est moyenné sur chaque cycle durant lequel 20 calculs sont effectués.

Les variations observées pour la filiere uranium sont dues aux réajustements périodiques du
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Fic. 4.13 — Evolution de la réactivité avec le temps pour les filiéres uranium et thorium.
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volume visant & compenser "augmentation de réactivité a chaque recyclage expliquée précédem-

ment.

Matériaux

Nous détaillons ici I’évolution de quelques uns des matériaux les plus importants de chaque
filiere, en représentant leur évolution lors du fonctionnement du réacteur puis lors du refroidis-
sement. Les quantités sont représentées en moles et normalisées a la puissance du réacteur afin
de pouvoir comparer les deux filieres. Les figures 4.14 et 4.15 montrent 1’évolution des matériaux
importants pour le comportement de la réactivité du réacteur, c’est a dire les noyaux fissiles et
fertiles les plus abondants dans chaque filiere.

Ces figures permettent de visualiser la régénération des matériaux fissiles prépondérants;
on observe un comportement relativement différent entre les deux filieres lors du démarrage et
de 'arrét du réacteur. Dans les deux filieres, le noyau fertile régénere le noyau fissile via deux

décroissances 3 :

37(22.3 min) B7(27))
WP 4y 28T N 233p,, N 233(
B7(23.5 min) B7(2.3))
83U 4 .y 2397 . 239N, N 239p,

La période de décroissance du ?*3Pa induit une absence de régénération en 233U pendant les
premieres semaines de fonctionnement d’un réacteur au thorium. Inversement, lors de I’arrét du
réacteur, le stock de ?33Pa décroit et provoque une augmentation du nombre de noyaux d’?33U
durant les quelques semaines suivant ’arrét du systeme. Cet effet doit étre pris en compte
lors de I’évaluation de sireté du réacteur et 'augmentation de réactivité doit étre quantifiée.
L’étude précise du comportement du réacteur lors d’un arrét concerne précisément les études
de systémes, c’est pourquoi nous ne menerons pas une étude détaillée de cet effet et de la facon
dont il doit étre géré. Ces deux effets sont invisibles dans la filiere uranium, du fait de la plus
courte durée de vie du 23°Np. Une autre remarque concerne la rapide décroissance du nombre de
noyaux de 241Pu lors du premier cycle en réacteur. La régénération de ce noyau par capture (n, )
sur les noyaux de 2#Pu ne vient compenser sa disparition qu’a partir du deuxieme cycle. Le
déséquilibre initial observé entre le 240Pu et le 2*1Pu provient du fait que le mélange isotopique
du plutonium initial est issu d’un réacteur thermique, dans lequel les rapports entre les sections
efficaces d’absorption de ces deux noyaux, et donc les proportions d’équilibre, ne sont pas les
mémes.

Nous tracons maintenant la quantité de chaque noyau au déchargement de chaque cycle. On

perd ainsi la visualisation de la structure de I’évolution de chaque noyau, mais cela permet de
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comparer simplement 1’évolution des stocks d’une filiere & "autre sur un siecle d’utilisation en
réacteur (figures 4.16, 4.17 et 4.18). Nous choisissons de rreprésenter 1’évolution du 233Pa et
du 239Np, noyaux a courte durée de vie, qui jouent un réle dans le comportement du réacteur,
puisqu’ils sont les intermédiaires entre le noyau fertile et le noyau fissile de chacune des filieres.
Ces noyaux ne sont plus présents dans le combustible lors du démarrage du cycle suivant.

Ces figures permettent de comparer d’une part les stocks de chacun des noyaux étudiés,
d’autre part leur évolution dans chacune des filieres. On peut ainsi remarquer que d’une facon
générale, les noyaux de la filiere thorium mettent plus de temps a saturer que dans le filiere
uranium. Ceci provient de 'utilisation d’un mélange isotopique de plutonium dans la filiere
uranium, et également des délais induits par les nombreuses captures nécessaires pour produire
des éléments lourds (Am, Cm, etc...) & partir de 1'’**3U et du 232Th, seuls noyaux présents
initialement dans la filiere thorium. Elles permettent d’autre part de quantifier la différence de
production d’actinides mineurs lourds (Am, Cm, etc...) entre les deux filieres. La différence de six
nucléons entre le thorium et 'uranium induit une différence de quatre ordres de grandeur environ
sur la production d’actinides mineurs les plus lourds (Am, Cm, etc...), qui sont responsables de
la plus forte radiotoxicité de la filiere uranium.

Meéme si la plupart des noyaux lourds ne saturent pas au bout de 100 ans d’utilisation de
la filiere throrium, on peut par extrapolation observer que le niveau de saturation des noyaux

d’américium et de curium est significativement inférieur au niveau atteint dans la filiere uranium.

Valeur des flux neutroniques

Une différence notable entre les deux filieres vient du fait que les sections eflicaces totales
de fission sont tres différentes. D’apres le tableau 4.5, 1'*23U fissionne beaucoup plus que le
239Py qui est le noyau fissile prépondérant dans la filiere "**U / Pu, ce qui explique la différence
observée sur les valeurs de flux neutroniques intégrés; comme la puissance spécifique est la méme
d’une filiere & 'autre, le produit nﬂssileaﬂs(b (qui représente en fait le nombre de fissions par
unité de volume et de temps) est le méme dans les deux filieres. Ainsi, le flux du réacteur de la
filiere 232Th / 233U sera plus faible que celui du réacteur fonctionnant avec la filiere "**U / Pu.
La figure 4.19 montre I’évolution de ces deux flux en fonction du temps de fonctionnement du
réacteur.

Cette différence de flux doit peut jouer un role en ce qui concerne la résistance des matériaux
de structure soumis & une irradiation en réacteur. Un flux plus faible est favorable puisqu’il
induira moins de dégits dans ces matériaux. Cette intensité de flux peut aussi jouer un role
concernant une éventuelle cible au plomb bismuth ou les captures sur le bismuth sont trés
génantes puisque productrices d’un déchet hautement radiotoxique (2!°Po) [43, 30], dans ce cas
encore, un flux plus faible est favorable. Par contre si on considere le pouvoir transmutateur d’un

réacteur hybride, on cherche a avoir un flux relativement élevé dans la couverture en plomb du
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thorium, protactinium et uranium dans les deux filieres étudiées.
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Fic. 4.17 — Comparaison de l’évolution du stock au déchargement, des différents isotopes du

neptunium et du plutonium dans les deuz filieres étudiées.
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ricium et de curium dans les deuz filiéres étudiées.
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Fia. 4.19 — Fvolution du flur neutronique dans les réacteurs utilisant les filiéres uranium et

thorium.

réacteur, le systeme "**U / Pu semble alors favorable de ce coté pour optimiser la transmutation

des produits de fission a vie longue.

4.4 Comparaison des radiotoxicités induites

4.4.1 Recyclage type 1

Nous présentons dans ce paragraphe les radiotoxicités des actinides perdus lors d’un retrai-
tement du combustible de type 1 (cf figure 4.11). La figure 4.20 représente la radiotoxicité des
actinides perdus au 5°™¢ et au 20°™° retraitement pour les deux filieres envisagées.

Nous détaillons I’évolution de chacune des radiotoxicités sur les figures 4.21 et 4.22.

Ces courbes permettent d’identifier les noyaux responsables de la plus haute radiotoxicité
lors du retraitement de chacun des combustibles.

Au début de la mise en place de la filiere thorium, I'**2U joue le role le plus important
concernant la radiotoxicité des actinides perdus au retraitement pendant les quelques centaines
d’années suivant chaque retraitement. A partir de quelques dizaines d’années d’utilisation, le
238py devient plus radiotoxique que 1'**?U dans les premieres centaines d’années suivant le recy-
clage. Passé quelques milliers d’années, les descendants de 1'*3U présent initialement deviennent
prépondérants, quel que soit le numéro du cycle considéré. Il faut noter que la plus haute radio-

toxicité générée par le retraitement du combustible de la filiere thorium provient principalement
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FiG. 4.22 — Détail de la radiotoxicité des actinides perdus au 57" retraitement de la filiére

uranium (la décomposition est identique pour le 206me retraitement).

de P’uranium, qui est I’élément fissile de la filiere, et ceci sur une période de 'ordre du mil-
lion d’années. Par contre, en ce qui concerne la filiere uranium, divers éléments interviennent
selon la période concernée; le 244Cm est le plus radiotoxique pendant les quelques dizaines d’an-
nées suivant le recyclage du combustible, ensuite, ' Am et le ?**Pu deviennent tour a tour

prépondérants.

Il peut sembler intéressant de tracer ’évolution de la radiotoxicité des actinides perdus au
retraitement en fonction du numéro du recyclage, et ceci pour différents temps apres le recyclage

(figure 4.23).

On observe ainsi que la filiere uranium sature rapidement, c’est a dire qu’a partir du 5°™¢
cycle, la radiotoxicité générée par les actinides perdus au retraitement est relativement indépen-
dante du numéro du cycle, et ceci pour différents temps suivant le recyclage. En ce qui concerne
la filiere thorium, la radiotoxicité induite lors du recyclage ou 100 ans aprés n’a pas encore
saturé apres le 20°™¢ cycle (soit 100 ans d’utilisation en réacteur). Ceci s’explique par le fait
que la production de 238Pu (principal responsable de la radiotoxicité) nécessite de nombreuses
captures neutroniques successives sur les noyaux initialement présents en grande quantité, ce

qui induit un délai important avant la saturation du nombre de ces noyaux (cf figure 4.18).
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F1G. 4.23 — Evolution de la radiotozicité en fonction du numéro de recyclage (chaque recyclage
comprend 5 ans en réacteur et 5 ans de refroidissement) a différents temps suivant le recyclage

du combustible.

4.4.2 Recyclage de type 2

Ce type de retraitement est beaucoup plus simple & effectuer d’un point de vue chimique,
puisque seuls les noyaux fissiles sont séparés du stock de produits de fission. Il apparait donc
intéressant d’étudier et de comparer les radiotoxicités des actinides perdus lors de ce type de
retraitement, afin de déterminer dans quelle mesure un retraitement poussé (de type 1) est
nécessaire a chacune des filieres. Nous exposerons dans ce paragraphe uniquement les radiotoxi-
cités des actinides rejetés. L’évolution du réacteur lui méme n’est pas affectée par ce type de
recyclage, cependant, I’évolution du stock est nettement différente, puisque dans le premier cas,
les noyaux recyclés peuvent étre consommeés par fission dans le réacteur. La comparaison directe
des deux inventaires est donc relativement délicate, puisqu’elle doit prendre en compte a la fois
les rejets et I'inventaire des réacteurs. Nous présenterons ultérieurement une comparaison de la
radiotoxicité des inventaires pour les deux filieres en fonction du type de recyclage.

La figure 4.24 montre le détail de la radiotoxicité induite par le 20°™° recyclage du combus-
tible pour chacune des filieres.

Plusieurs différences apparaissent avec le premier type de recyclage. Tout d’abord, I'intensité
de la radiotoxicité est multipliée par un facteur 30 environ pour la filiere uranium et 70 pour
la filiere thorium pendant les premieres années suivant le recyclage. Il faut étre prudent en
comparant ces deux types de recyclages car dans le cas du 23®Pu par exemple, la partie recyclée
dans le retraitement de type 1 est comptée dans l'inventaire, dans le retraitement de type 2,
tout le 2®Pu est compté dans les déchets a chaque retraitement. Globalement, le fait de recycler

tout le combustible permet de réduire le stock total de certains noyaux seulement.
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FI1G. 4.24 — Délail des radiotozicilés des aclinides perdus lors du 20°™¢ recyclage de lype 2 pour

chacune des filieres.

On observe également que dans les deux cas, le détail et le comportement de la radiotoxicité
sont relativement différents. Concernant la filiere thorium, ’effet de 1'>>2U a bien entendu disparu
puisqu’il est recyclé, de méme pour le ?*°Pu dans la filiere uranium. Le 2*®*Pu joue un role
prépondérant pendant les premieres dizaines d’années suivant le recyclage de la filiere thorium.
Le fait de ne pas le recycler avantage sa production par rapport a sa disparition par fission. Sur
une échelle de temps s’étalant de 100 ans & 200000 ans environ, le 3! Pa domine la radioactivité
pour la filiere thorium. La remontée “classique” due & 1'>33U est & peine visible aux alentours de
400000 ans. Les rejets de la filiere uranium sont dominés sur toute 1’échelle de temps considérée
par les isotopes de 'américium. Le ?**Cm induit une radiotoxicité du méme ordre de grandeur
que le " Am durant les premieres dizaines d’années. Le fait de ne pas recycler I'américium
permet de diminuer la production de ?**Cm, mais inversement, la production d’américium lui-
meéme est favorisée par rapport a sa disparition par capture ou fission.

La figure 4.25 montre I’évolution de la radiotoxicité des actinides perdus au retraitement
pour différents temps suivant chaque recyclage. Comme précédemment, la filiere uranium atteint
rapidement une saturation, contrairement a la filiere thorium. La croissance de la radiotoxicité
de la filiere thorium au moment du recyclage ou 100 ans apres s’explique par I’augmentation de
la production de 2*¥Pu a chaque cycle, alors que pour la filiere uranium le stock d’**'!Am et de
244Cm A la fin de chaque cycle est trés rapidement indépendant du numéro du recyclage.

En conclusion, on peut identifier les noyaux les plus génants pour chacune des filieres en
excluant les premieres dizaines d’années pendant lesquelles on peut envisager d’entreposer et
de surveiller les stocks de déchets afin d’attendre que les noyaux radioactifs a vie courte ou

moyenne, qu’il s’agisse de produits de fission ou d’actinides, aient disparu.
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Fic. 4.25 — Fvolution de la radiotozicité des actinides perdus au retrailement pour les deux

filieres en fonction du numéro du recyclage et pour différents temps suivant chaque recyclage.

Pour la filiere thorium, c’est le ?*'Pa qui génere la radiotoxicité la plus importante sur
quasiment toute I’échelle de temps étudiée. On pourrait donc envisager un retraitement ou
I'uranium et le protactinium seraient recyclés. D’une part, les rejets de protactinium seraient
réduits & chaque retraitement, d’autre part, laisser le ?>'Pa permet de le faire fissionner de
maniere significative. L’évaluation de ce type de recyclage intermédiaire est représentée sur la
figure 4.26 ; apres quelques années durant lesquelles le 2®Pu est prépondérant en terme de dose,
la radiotoxicité rejoint quasiment le niveau de celle induite par un recyclage poussé de type 1.

Nous venons de décrire les avantages liés & 'utilisation de la filiere thorium en terme de
radiotoxicité des actinides perdus a chaque retraitement, il convient maintenant d’étudier dans
le détail s’il est possible de démarrer cette filiere avec les noyaux fissiles dont on dispose actuel-
lement et la maniere dont ces différents systemes convergent vers la filiere 222Th / 233U qui vient
d’étre décrite. Apres avoir étudié ces phases de transitions, nous reviendrons sur une comparai-
son globale de tous ces systémes en tenant compte des actinides perdus a chaque retraitement,

ainsi que de l'inventaire final de chaque réacteur.
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recyclage intermédiaire ne prenant en compte que 'uranium et le protactinium.
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Chapitre 5

Etude des transitions possibles vers

la filiere thorium

5.1 Considérations générales

Nous avons déterminé précédemment les caractéristiques principales de la filiére 232Th / 233U.
Cette filiere semble apporter d’énormes avantages quant a la réduction de déchets nucléaires,
notamment en terme de production d’actinides mineurs hautement radiotoxiques et de pertes au
retraitement (figures 4.21, 4.22 et 4.24). Il convient maintenant d’étudier dans quelles conditions
il est possible de passer a cette filiere & partir des matériaux dont on dispose aujourd’hui. Diverses
solutions peuvent étre envisagées, a commencer par I'irradiation de barreaux de thorium dans des
réacteurs thermiques classiques. Des études [44, 45] ont montré qu’il était possible de produire
de I'33U en quantité significative sans perturber le comportement d’un réacteur de type REP.
Des expériences ont été menées en Inde [46] ou les gisements de thorium sont importants et

confirment la possibilité de produire de 1'***U dans des réacteurs thermiques critiques.

Les systémes hybrides & spectre rapide peuvent étre une solution avantageuse; nous expo-
sons dans ce chapitre les caractérisitiques des différentes filieres permettant de passer de facon
continue a la filiere thorium a partir des matériaux dont on dispose (minerai naturel, uranium

enrichi et plutonium industriel).

Une premiere idée est de placer un coeur de thorium pur autour d’une cible de spallation
afin de produire de 1'**3U par capture neutronique. Ceci correspond d’ailleurs & la premiére
proposition de systéeme hybride [13]. Cette méthode a le grand inconvénient d’étre coiiteuse
en énergie. Nous décrirons ses caractéristiques afin de donner une idée de I’énergie a dépenser
avant d’arriver a une filiere thorium s’entretenant d’elleméme. Une autre voie est d’utiliser
le combustible actuel (**U ou Pu) plongé dans une matrice fertile de thorium. Peu & peu,

233U remplacerait le combustible initial disparaissant par fission et n’étant pas régénéré. Nous
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présentons dans ce chapitre les caractéristiques des trois possibilités envisagées. Pour les cas avec
combustible, les simulations sont menées de la méme maniere que pour I’étude comparative entre
les filieres 232Th / 233U et "*'U / Pu; nous détaillerons les résultats correspondant au premier
type de recyclage (cf figure 4.11) et présenterons les résultats du deuxiéme type de recyclage lors
de la comparaison globale des filieres envisagées (en fin de ce chapitre). La filiere commengant

avec le thorium seul quant a elle, appelle quelques modifications que nous décrivons maintenant.

5.2 Thorium seul

Le systéme étudié est relativement simple ; les neutrons créés par spallation dans la cible se
propagent dans la matrice de thorium et produisent de 1'***U par capture neutronique. Au début
de I'utilisation d’un tel systéme, il n’y a quasiment aucune fission dans le cceur puisque le 2>?Th
fissionne trés peu méme & haute énergie. Petit a petit, 1’?23U créé se met a fissionner de maniere
significative. Pour calculer I’évolution, nous fixons l'intensité du faisceau, contrairement a ce qui
a été fait précédemment, ou la puissance du réacteur était fixée. Dans ce cas, la puissance se

calcule d’apres la relation 2.12:

v 11—k

en expriment ;s en eV. Cette étude a pour but de donner un ordre de grandeur de 1’énergie

P=1

Efis (5.1)

a dépenser pour obtenir suffisamment d’?**U, nous ne procéderons donc & aucun retraitement.
Nous irradions simplement le cceur de thorium pendant 15 ans. I est a noter que les éléments
de structure sont soumis en 15 ans & un flux beaucoup plus faible que lors d’une irradiation de

5 ans en réacteur de puissance. Le tableau 5.1 montre les caractéristiques du systéme choisi.

Proportion volumique

de plomb 50%
Volume du coeur 4m?3
Masse de thorium 156t

Energie des protons incidents | 1 GeV

Intensité du faisceau 20 mA

TAB. 5.1 — Caractéristiques principales du systéme au thorium étudié.

L’intensité de faisceau a été choisie afin d’étre réaliste. Quant au volume, il a été choisi
suffisamment grand pour favoriser les captures neutroniques sur le thorium (aux dépens des
fuites) tout en gardant un volume du méme ordre de grandeur que celui des réacteurs jusque la
étudiés.

La figure 5.1 montre 1’évolution de la concentration en 223U dans le cceur du réacteur. On
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FiG. 5.1 — Fvolution de la concentration en 233U par rapport au 3> Th en fonction du temps.

observe que 15 années d’irradiation ne suffisent pas & atteindre la proportion d’équilibre entre
2T} et 233U qui est de l'ordre de 10%. Ainsi, le coefficient de multiplication k, n’atteindra
pas une valeur tres élevée apres 15 ans d’irradiation. De plus I’empoisonnement di aux produits
de fission devient rapidement significatif, ce qui conduit & une saturation encore plus rapide du
coefficient de multiplication (figure 5.2).

Lors de I’évolution du systeme, ’intensité du faisceau est fixée, ainsi, I'augmentation du
nombre de noyaux d’?**U provoque une augmentation de la puissance thermique du réacteur
(figure 5.3).

D’apres les calculs effectués au chapitre 2, il est possible de déterminer & quel moment le
systeme devient producteur d’énergie. D’apres 2.12 le gain total du systéeme (en tenant compte
des rendements de laccélérateur et des échangeurs thermiques) s’écrit

Ns ks eyis

G= 7/acc7]éch7 1—k, Ep

(5.2)

OU 7gce €t Neen, sont les rendements respectifs de "accélérateur et des échangeurs thermiques du

réacteur. Ainsi, le gain devient supérieur a 1 lorsque ks vérifie

1
ks > 5.3
1 ngfisnaccnéch ( )
4 s frsTaceljech
vk,
L’application numérique (cf tableau 2.3) donne
ky > 0.75 (5.4)
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en ayant choisi des rendements pour l'accélérateur et les échangeurs thermiques de l'ordre
40%.

Le systeme ne devient producteur d’énergie qu’apreés dix années d’irradiation environ. Le
bilan énergétique au bout de 15 ans est représenté dans le tableau 5.2. On constate qu’en 15 ans

de fonctionnement, ce réacteur a produit autant d’énergie qu’il en a consommeée.

Energie thermique produite | 1.8 GWyj.an

Energie électrique produite | 0.72 GW_ .an

Energie totale consommée | 0.75 GW..an

Quantité d’?33U produit 3000 moles

TAB. 5.2 — Bilan énergétique du systéme thorium et production d*>*U par Uirradiation de tho-

rium par un faisceau de protons de 1 GeV d’intensité 20 mA.

Un tel réacteur peut donc produire pres de 3000 moles d’?23U en 15 ans d’irradiation (soit
environ 800 kg de 233UQ;). D’apres les résultats du chapitre 4 (cf figure 4.15) un réacteur de 500
MW¢th nécessite environ 5000 moles d’?33U ; il faudrait donc 2 systémes au thorium environ (de
4 m?) irradiés pendant 15 ans pour fournir 1'?23U nécessaire a un réacteur de 500 MWth. Méme
si la solution étudiée n’est pas optimisée, le démarrage de la filiere thorium par des réacteurs a
neutrons rapides sans matériau fissile apparait donc peu réaliste du fait du délai trop important
avant d’obtenir une filiere auto-régénératrice et des réacteurs de gain acceptable.

Nous n’avons pas abordé dans ce travail I’étude d’un systeme thorium a spectre thermique,

qui semblent plus avantageux du point de vue de production d’?33U.

5.3 Utilisation d’uranium enrichi

L’uranium naturel, peu fissile, ne peut étre utilisé directement en spectre rapide. Un enri-
chissement de 3% en 23°U utilisé dans les REP est encore insuffisant pour obtenir un facteur
de multiplication ks raisonnable pour produire de I’énergie. Nous choisissons ici de tester deux
enrichissements réalistes (d’un point de vue technologique) en 2*°U: 33% et 90%.

Comme nous le verrons, un enrichissement de 33% conduit & une configuration initiale com-
prenant environ deux fois plus de thorium que d’uranium. Un enrichissement plus faible condui-
rait & produire quasiment autant de 239Pu par capture sur I'**U que d’*33U par capture sur
le 22Th. Nous avons donc choisi de limiter Ienrichissement & 33% afin de se maintenir dans
I’étude d’une filiere de transition vers la filiere thorium. De plus, nous simulerons le systeme
232Th /235U pur, afin de bien comprendre les effets respectifs de 1'*2°U et de 1'**®U sur la radio-
toxicité produite.

On s’attend a voir une notable différence en ce qui concerne la production d’actinides, puisque

la quantité d’?3®U dans le réacteur varie considérablement d’un cas 3 1’autre, et I'’*33U constitue,
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dans ce systeéme, une source importante de production d’actinides. On appelle concentration de
fissile le rapport entre nombre de noyaux d’uranium (prenant en compte les deux composantes
isotopiques) et le nombre total de noyaux de combustible (thorium et uranium).

Les caractéristiques initiales ont été déterminées de la méme maniere que précédemment ;
on recherche d’abord un facteur de multiplication ks de 'ordre de 0.95 a 0.98. La concentration
en fissile étant fixée par le maintien de la réactivité sur un cycle. La puissance spécifique utilisée
précédemment (330 W/cm?) est conservée. Nous présentons I’évolution des matériaux en utili-
sant un retraitement de type 1 décrit précédemment, comme nous ’avons fait pour les filieres

thorium et uranium. Les caractéristiques initiales du systeme sont données dans le tableau 5.3.

Enrichissement 33 % 90 % 100 %
Volume cceur 3.0 m3 4.0 m? 4.0 m?
Puissance 390 MW 520 MW 520 MW
Concentration en uranium 45 % 17 % 15 %
Masse ?3*ThO, 6.5t 129t 133 t
Masse 222U0O, 3.5t 0.3t -
Masse 225UQ, 1.7¢ 241t 2.3t

TaB. 5.3 — Caractéristiques initiales du réacteur utilisé pour élude du systéme 22 Th / 235 U.

La différence principale entre les trois degrés d’enrichissements étudiés est la proportion
d’?38U dans le réacteur par rapport au nombre total de noyaux de combustible ; la proportion
d’?35U est quant a elle relativement indépendante de I’enrichissement initial du minerai d’ura-
nium. Certains noyaux ne sont quasiment pas affectés par cette différence, notamment 1'235U et le
238Py. Par ailleurs, tant que les enrichissements considérés sont suffisamment élevés, comme nous
les avons choisis, le 232Th reste le noyau prépondérant, et sa quantité varie peu d’un enrichis-
sement & I’autre. Ainsi, la production d’?*3U est peu affectée par la différence d’enrichissement.
La figure 5.4 confirme ces remarques.

Nous avons également représenté sur cette figure ’évolution des noyaux considérés dans la
filiere 232Th / 233U étudiée précédemment afin de mesurer la vitesse de convergence du systeme
232Th / 235U vers 1’état d’équilibre de la filiere thorium en fonction de I’enrichissement initial
de 'uranium en 2%°U. La présence d’??°U induit une forte augmentation de la production de
238Py comparée a la filiere 22Th / 233U sur toute la durée de I’étude. Pour les autres noyaux
représentés sur cette figure, la convergence vers les valeurs obtenues pour le systéme 232Th / 233U

est beaucoup plus rapide.

La proportion d’?*8U dans le cceur variant fortement d’un enrichissement & l'autre, certains
noyaux comme le 2*9Pu, et donc les américium et curium plus lourds, sont tres affectés par les

différents type d’enrichissements étudiés. La figure 5.5 représente ’évolution des certains noyaux
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FiG. 5.4 — Evolution du nombre de noyauz d*32U, 233U, 23°U et de ?*® Pu pour différents enri-

chissements initiauzr en ?3° U el pour le systeme 32 Th /233U,

importants dans le comportement du réacteur ou dans la radiotoxicité induite par les pertes au
retraitement pour tous les enrichissements envisagés et pour le cas de la filiere 232Th / 233U.

Comparons maintenant cette filiere 2*?Th / 235U avec la filiere 22Th / 233U décrite précé-
demment. Une différence notable est le fait que I'on régénere les noyaux qui ont fissionné par
des noyaux de nature différente. Les sections efficaces globales de fission peuvent donc évoluer
de maniére significative avec le temps. La figure 5.6 montre 1’évolution de la section efficace
de fission moyennée sur 1'*33U et 1'?*°U avec le temps; il est & noter que ’évolution de cette
section efficace dépend peu de I’enrichissement en 23U puisque la quantité absolue d’?*3U reste
quasiment inchangée, comme nous ’avons vu précédemment.

La section efficace de fission moyennée sur 1'?33U, I'?35U et le ?*°Pu augmente sensiblement
avec le temps. Ceci s’explique par le fait que 1'>33U a une plus grande section efficace de fission
que 1"**>U. La compensation de I’empoisonnement dii & I’apparition de produits de fission est
assurée par cette augmentation de section efficace de fission moyennée sur les trois noyaux fissiles
principaux de la filiere. De plus, on observe que dans le cas d’un fort enrichissement inital en
2351, en quelques dizaines d’années, plus de 90% des fissions du cceur proviennent de 1'?33U. Si
I'enrichissement en 235U est trop faible, la domination de 1'*33U dans les fissions du cceur est
retardée du fait de la proportion significative des fissions du 23°Pu (20 % des fissions apres 25
ans d’utilisation en réacteur dans le cas d’un enrichissement initial en 23°U de 33 %).

Dans tous les cas, cette filiere converge vers le méme état d’équilibre que la filiere 232Th / 233U
décrite dans le chapitre précédent. Cependant, la convergence est d’autant plus rapide que
I’enrichissement initial en 23°U est élevé; dans le cas d’un enrichissement initial faible en 23°U,

il existe encore plus d’un ordre de grandeur d’écart sur le nombre de noyaux de plutonium au
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terme de 100 ans d’utilisation en réacteur, comme le montre la figure 5.5.

La figure 5.7 représente ’évolution du flux intégré dans le cceur en fonction du temps passé en
réacteur. On observe que ce flux ne varie pratiquement pas sur la durée de I’étude. La puissance
du réacteur étant fixée, le flux reste tout au long de ’évolution proportionnel & Nfissﬂeoﬁjjff:.
Il apparait donc que 'augmentation de la section efficace moyennée sur les principaux noyaux
fissiles est compensée par une diminution du nombre total de ces mémes noyaux au cours du

temps.

Radiotoxicité

Nous présentons sur la figure 5.8 le détail de la radiotoxicité induite par le 5™ retraite-
ment du combustible pour chacun des enrichissements envisagés, soit apres 25 ans d’utilisation
en réacteur. On peut quantifier ainsi en terme de radiotoxicité la quantité plus importante de
239Py et de tous les actinides qui en découlent lorsque I’enrichissement initial en 23°U est faible.
Dans tous les cas cependant, la radiotoxicité durant les quelques dizaines d’années suivant le
retraitement est dominée par le 2*®*Pu issu des captures successives (n,v) sur les noyaux d’?3°U
initiaux. Comme nous 1’avons vu précédemment, I’évolution du nombre de noyaux de ?3°U et
donc de 2*®*Pu est peu dépendante de I’enrichissement initial de I'uranium en 22U, la radiotoxi-
cité a l'instant du retraitement est donc peu affectée par les différents taux d’enrichissements
envisagés.

Quelques milliers d’années suivant le retraitement, l’effet de la quantité importante d’?3%U
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Fia. 5.7 — Valeur intégrée du flux en fonction du lemps passés en réacteur pour un enrichisse-

ment initial en 2>° U de 90 %.

dans le cas d’un enrichissement initial faible en 2*°U se traduit par une radiotoxicité supplémen-
taire due au °Pu et & I’**' Am. Ensuite, I’**3U devient dominant en terme de radiotoxicité, et
? Y

les différents enrichissements sont & peu pres comparables a partir de cette période.

Si ’on étudie maintenant le comportement de la radiotoxicité des actinides perdus au retrai-
tement en fonction du numéro de recyclage (figure 5.9) et de l'enrichissement initial en 235U,
on s’apercoit que le faible écart observé a 'instant du retraitement se creuse au fur et & mesure
que I’on recycle le combustible. Cependant la plus gros écart apparait environ 1000 ans apres le
retraitement et ne dépend quasiment pas du numéro de recyclage. Rappelons que cet écart est

dii au 2?Pu et au 2! Am produits & partir des captures sur 1’>3®U présent initialement.

On remarque également qu’un enrichissement de 90% permet d’atteindre des performances
en terme de radiotoxicité tout & fait comparables & celles d’un combustible “idéal” 2*2Th / 235U

pur.

La solution 232Th / 235U (90%) semble tout & fait performante pour démarrer des réacteurs
en utilisant du minerai naturel et converger rapidement vers la filiere 232Th / 233U décrite dans
la chapitre précédent. Ce scénario suppose implicitement que 'on ne dispose plus de plutonium
pour démarrer la filiere thorium. En effet, il serait tout a fait envisageable d’utiliser le plutonium
produit actuellement par les réacteurs thermiques, de la méme maniere que 1'**°U a été utilisé

dans cette étude.
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5.4 Utilisation du plutonium issu des réacteurs actuels

Dans cette étude, le plutonium utilisé est le méme que dans la filiere "**U / Pu. Nous
rappelons que les résultats présentés dans ce paragraphe correspondent a un recyclage de type
1 ot tous les actinides sont recyclés. Les caractéristiques initiales du réacteur étudié pour cette

filiere sont résumée dans le tableau 5.4.

Volume cceur 2 m?
Proportion volumique plomb 50 %
Puissance 260 MW

ks 0.97

kegs 0.96
Concentration en Pu 16.5 %
Masse 232Th 6.5t

Masse Pu 1.3t

TaB. 5.4 — Caractéristiques initiales du réacteur utilisé pour [’étude du systéeme **?Th / Pu.

La figure 5.10 montre I’évolution de quelques noyaux sur une durée d’utilisation de combus-
tible de 100 ans pour le systeme 2*2Th / Pu et le systeme 2*2Th/?33U étudiés précédemment.
On observe la rapide disparition du ?*Pu initial. L’évolution des noyaux jouant un role im-
portant dans la radiotoxicité générée par la filiere uranium étudiée précédemment (*4!Am et
244Cm principalement) est également représentée. Concernant les actinides mineurs hautement
radiotoxiques issus de captures successives sur les noyaux de plutonium, un maximum est atteint
environ 25 ans apres le début de 'utilisation de la filiere, ensuite, ces noyaux sont consommés
par fission. L’'?32U quant & lui augmente régulierement lors de 25 premieres années de la filiere,
et voit son stock saturer et se stabiliser & la méme valeur que dans le systéme 232Th / 233U. On
observe que la convergence vers 1’état d’équilibre de la filiere thorium est plus lente en partant
d’un combustible au plutonium que d’un combustible a 'uranium enrichi. Cependant, un tel
systéme joue le role d’incinérateur des stocks de plutonium actuels, tout en générant le matériau
fissile de la filiere thorium.

De la méme maniére que dans le systéme 232Th / 23°U, le matériau fissile initial disparait
en étant remplacé par un matériau fissile d’une autre nature. On trace comme précédemment la
valeur de la section efficace de fission moyennée sur les principaux noyaux fissiles présents dans
cette filiere, a savoir, 233U, 239Pu et 2*1Pu (figure 5.11).

La figure 5.12 montre I’évolution du flux intégré dans le cceur du réacteur. Au départ la
valeur de ce flux est proche de celle observée dans la filiere "?*U / Pu, puisque les noyaux fissiles
sont les mémes et ce sont eux qui réglent la valeur du flux. Ensuite, la différence vient du fait

que dans un cas la matrice fertile fissionne de maniére non négligeable (***U et 2?°U) alors que
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dans le cas présent, le 232Th ne fissionne quasiment pas (cf tableau 4.5). Ensuite la disparition
progressive du plutonium fissile est compensée par une apparition d’?*3U dont la section efficace

moyenne de fission est plus élevée, ce qui tend a stabiliser la valeur du flux aux alentours de
1.7 1015 n/cm? /s
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e
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FI1G. 5.12 — Evolution du flux intégré dans la filicre **2Th / Pu en fonction du lemps passé en

réacteur.

Radiotoxicité

La figure 5.13 montre le détail de la radiotoxicité des actinides perdus au retraitement au
55m€ et 20°™€ cycle.

Entre le 557¢ et le 20°™¢ recyclage, on peut observer la forte diminution de la radiotoxicité
due au ?**Cm et & I’**' Am produits par les noyaux initiaux de plutonium. La radiotoxicité in-
duite par la matrice fertile est prépondérante environ 100000 ans aprés le retraitement (2*3U)
que ce soit au 5°™¢ ou au 20°"¢ recyclage. Avant cette période, la matrice fertile est légere-
ment prépondérante (***Pu) quelques centaines d’années apres le 20°™¢ recyclage. La figure 5.14
montre I’évolution de la radiotoxicité induite par les actinides perdus au retraitement en fonc-
tion du numéro de recyclage pour différents temps suivant le recyclage. On observe que méme
si le thorium commence a jouer un role apres quelques dizaines d’années, la radiotoxicité totale
des actinides perdus au retraitement pendant les quelques siecles suivant le recyclage diminue
régulierement en fonction du numéro de recyclage.

Il faut noter que méme apres 100 ans d’utilisation, 1'*>2U ne joue pas un grand role dans la
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radiotoxicité générée par ce systéeme. L’augmentation du nombre de noyaux d’?3?U et d’?33U ne
vient pas modifier cette radiotoxicité quel que soit le numéro de recyclage. Le systéme fonctionne
donc comme un incinérateur de plutonium, dans la mesure ou la radiotoxicité générée par la
matrice fertile et la production de la matiere fissile de la filiere uranium sont négligeables devant
la radiotoxicité induite par le stock initial de plutonium, si on excepte la période d’environ

100000 ans suivant les recyclages ot 1'***U joue un réle important.

5.5 Comparaison globale des filieres étudiées, discussion

Nous tentons dans cette partie de discuter des transitions possibles vers la filiere thorium,
en tenant compte des différents types de recyclage envisagés et de la vitesse a laquelle chacune
des filieres converge vers son état d’équilibre. Nous détaillons dans un premier ’évolution de
la radiotoxicité des actinides perdus & chaque retraitement, ensuite, nous prenons en compte
I'inventaire de chacune des filieres au bout de 200 ans de production d’énergie et comparons sa

radiotoxicité a celle générée par la totalité des rejets effectués.

5.5.1 Radiotoxicité des actinides perdus a chaque retraitement

Les figures 5.15 et 5.16 permettent de récapituler I’évolution de la radiotoxicité des rejets en
fonction du numéro du cycle pour toutes les filieres envisagées, et ceci pour les deux types de
recyclage étudiés.

On peut apprécier sur ces figures I’écart existant entre les filieres uranium et thorium en ce
qui concerne les radiotoxicités induites par les actinides perdus a chaque retraitement. On peut
également mesurer le temps nécessaire pour passer a la filiere thorium a partir des matériaux
fissiles dont on dispose actuellement.

Notons que lors d'un recyclage de type 2, la filiere 2>2Th / Pu devient moins radiotoxicique
que la filiere 2>2Th / 233U A partir de quelques cycles ; ceci est du au fait que le plutonium
est recyclé dans le cas du systéme 232Th / Pu. L’effet du 23®Pu durant les premiéres dizaines
d’années apres le recyclage n’est donc pas visible dans ce cas.

L’utilisation du plutonium permet de passer de facon continue & la filiere 232Th / 233U, mais
géneére une radiotoxicité comparable a la filiere uranium pendant plusieurs cycles, soit plusieurs
dizaines d’années d’utilisation du plutonium en réacteur et ceci, quel que soit le type de recyclage
envisagé.

D’une facon plus générale, ce résultat montre la difficulté de diminuer la radiotoxicité des
stocks de plutonium actuels. La consommation des noyaux de plutonium s’accompagne d’une
production d’actinides mineurs hautement radiotoxiques (***Cm et 4! Am principalement) avant

que D’effet de leur disparition ne se fasse sentir.
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Afin de décrire la totalité de la radiotoxicité générée par une filiere, nous devons tenir compte
de l'inventaire de chaque réacteur, qui doit étre considéré comme un déchet lors de ’arrét de la

filiere ou de I’énergie nucléaire elle-méme.

5.5.2 Radiotoxicité des inventaires

Afin de comparer les radiotoxicités des inventaires et des rejets effectués pendant toute la
période de production d’énergie, nous choisissons de représenter ces radiotoxicités en les norma-
lisant a la puissance “installée”, en tenant compte du fait qu’un réacteur tel qu’il a été simulé ne
fonctionne que la moitié du temps (cycles de 5 ans en réacteur et 5 ans de refroidissement). On
envisage que le réacteur puisse fonctionner en tout temps en utilisant deux stocks de combustible
en alternance. La puissance installée correspondant a un réacteur est donc égale au double de
la puissance du réacteur. Nous nous placons donc & 200 ans de production d’énergie (100 ans
pour chaque cceur utilisé en alternance).

Les figures 5.17 et 5.18 permettent de comparer la radiotoxicité des inventaires de chacune
des filieres (apres 1000 ans de décroissance), ainsi que la radiotoxicité totale des rejets effectués

pendant les 200 ans de production d’énergie.

Somme des .
rejets - Inventaires

11

10

REP

U/Pu

Dose (Sv / GWth installe)

10 ThiUS -
ThIU3  (90%) Th/Pu

10° -

10 L1

Fic. 5.17 — Comparaison des radiotoxicités des rejets el des inventaires pour le lype de recy-

clage 1, apreés 200 ans de production d’énergie et 1000 ans de décroissance.

Si 'on considere le retraitement de type 1, ou tous les actinides sont recyclés tous les 5 ans,
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on observe que dans le cas des filieres 222Th / 233U, 232Th / 23°U et "*'U / Pu, la quasi-totalité
de la radiotoxicité est concentrée dans 'inventaire du réacteur; la somme des rejets effectués ne
représentent qu’une faible partie (moins de 10 %). En ce qui concerne la filiere 222Th / Pu, la forte
radiotoxicité des actinides mineurs lourds (Am et Cm) perdus lors des premiers retraitements
est tout a fait significative et conduit a une radiotoxicité des rejets du méme ordre de grandeur
de celle de I'inventaire. Notons que dans ce type de recyclage poussé, on ne peut pas envisager de
réduire la radiotoxicité des rejets, puisqu’il s’agit d’actinides dilués dans les stocks de déchets;
par contre, les actinides présents dans I'inventaire sont concentrés et peuvent étre incinérés lors
de 'arrét de la filiere. Compte tenu de cette remarque, on peut penser que l'incinération d’un
combustible usé issu de la filiere 232Th / Pu n’est pas trés intéressante. En effet, si 'on réduit
la radiotoxicité de l'inventaire, la radiotoxicité des rejets, que 'on ne peut réduire, deviendra
rapidement plus importante. Des études doivent étre menées afin d’optimiser le recyclage du
systéme 222Th / Pu afin de réduire la radiotoxicité des actinides perdus & chaque retraitement.

En ce qui concerne le recyclage de type 2, ou seul I’élément fissile principal et recyclé, on
observe un comportement différent pour toutes les filieres envisagées. En effet, la radiotoxicité
de I’inventaire de chaque réacteur ne dépend quasiment pas du type de recyclage effectué; par
contre, la radiotoxicité des actinides rejetés est fortement dépendante du type de retraitement.

Pour toutes les filieres envisagées, la radiotoxicité des rejets effectués pendant 200 ans de produc-
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tion est supérieure a la radiotoxicité de I'inventaire final des réacteurs. Cet effet est spécialement
visible pour la filiere 2*2Th / Pu, dont les rejets induisent 50 fois plus de radiotoxicité que I'in-
ventaire final. Il faut cependant noter que les actinides mineurs perdus a chaque retraitement
peuvent étre séparés des produits de fission et incinérer en paralléle, contrairement au recyclage
de type 1. Si I’'on compare le systeme 2*2Th / Pu au systeme "**U / Pu, on observe que le gain
se situe principalement au niveau de I'inventaire (facteur 50), la somme des rejets au bout de
200 ans de production d’énergie ne differe que d’un facteur 3 environ.

Enfin, si 'on compare tous ces systéemes utilisant le multirecyclage du combustible & un
scénario comprenant des réacteurs de type REP sans recyclage du combustible, on observe que
seule la filiere thorium apporte un avantage significatif, et ce, quelque soit le type de recyclage
envisagé. La filiere "*'U / Pu permet de réduire d’un facteur 2 & 3 seulement la radiotoxicité
globale ; cependant un retraitement de type 1 permet de concentrer la radiotoxicité dans 1’in-
ventaire, ce qui représente un volume de déchets 60 fois inférieur environ a un scénario utilisant
des réacteurs REP sans recyclage.

Nous n’avons pas tenu compte jusqu’a maintenant de 'incinération des divers déchets générés
par chacune des filieres. On peut en effet envisager 'incinération des actinides, soit présents dans
les inventaires des réacteurs lors de ’arrét de la filiere, soit perdus lors d’un recyclage de type 2.
L’utilisation de réacteurs REP peut également s’accompagner de I'incinération des inventaires
rejetés régulierement. Pour toutes ces raisons, il parait important d’étudier la possibilité d’in-
cinérer les actinides produits par chacune des filieres. Nous présentons dans le chapitre suivant
les études que nous avons menées sur le pouvoir transmutateur des réacteurs hybrides au plomb

en utilisant du bore pour maintenir la réactivité constante sur quelques années d’irradiation.
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Chapitre 6

Incinération d’actinides dans des

réacteurs hybrides a spectre rapide

6.1 Considérations générales

Comme nous ’avons vu, I’étude de 'incinération de combustibles issus de différentes filieres
est incontournable si ’on veut définir toutes les caratéristiques de chacun des scénario envisa-

geables.

En ce qui concerne la production d’énergie, les réacteurs actuels utilisent un spectre ther-
mique ; si 'on veut passer & une filiere régénératrice, pour subvenir & la pénurie d’?3°U, le
spectre rapide est favorable puisqu’il permet de régénérer la matiere fissile tout en limitant 1’ef-
fet d’empoisonnement di aux produits de fission. Si "'on considére maintenant un réacteur dédié

a 'incinération d’actinides, le type de spectre a utiliser est encore discuté.

Aucune voie n’est actuellement privilégiée en ce qui concerne la destruction d’actinides. De
nombreuses propositions ont été faites dans le but de réduire le stock de plutonium issu de
I'industrie nucléaire. Nous étudions dans ce travail la possibilité d’utiliser des réacteurs hybrides
refroidis au plomb pour incinérer le plutonium et plus généralement les actinides issus d’un
combustible usé des filieres uranium ou thorium. Avant de justifier I'intérét porté au réacteur
sous-critique a spectre rapide, nous tentons d’exposer les caractéristiques générales de I’inciné-
ration d’actinides dans un spectre thermique.

La premiere possibilité serait d’utiliser les réacteurs actuels de type REP pour incinérer et
stabiliser le stock de plutonium de I'industrie nucléaire. Des études ont montré qu’il était possible
de briiler plus de plutonium que ce qui est produit par capture sur 1'’>3®U [47]. Les principales
caractéristiques des REP resteraient inchangées, les barreaux de plutonium devant cependant
étre de forme annulaire pour des raisons d’évacuation de chaleur supplémentaire. Un tel systeme

serait capable d’incinérer 94 kg de plutonium par TWhe dans le barreaux spéciaux prévus a
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cet effet. Des tels systémes permettent de réduire globalement le stock actuel de plutonium
a raison de 76.5 kg/TWhe. Une des caractéristiques du spectre thermique est cependant de
favoriser les captures sur les noyaux fissiles, ainsi, la production d’actinides mineurs (Am et Cm
principalement) par capture (n,y) sur les noyaux de plutonium est importante. La production
d’actinides mineurs passe de 2.7 kg/TWhe dans un réacteur REP classique a 9 kg/TWhe environ
dans ce type de systeme.

Les mémes remarques peuvent s’appliquer a un réacteur hybride & spectre thermique comme
le concept développé par C.D. Bowman [48]. Il s’agit d’un réacteur sous critique dans lequel le
combustible est sous forme de sel fondu (fluorure) directement dilué dans le caloporteur. Les
neutrons sont créés par une cible de spallation en plomb située au centre du réacteur, puis
ralentis dans du graphite. Le sel de combustible circule dans ces éléments de graphite. L’intérét
d’un tel systéme est d’atteindre des haut flux neutroniques (environ 10'® n/cm?/s) dans les
zones combustibles, et d’optimiser ainsi la vitesse de consommation des actinides. L’originalité
d’un tel systeme tient dans le fait que le circuit de sel fondu contient une branche qui sort du
coeur du réacteur. Ceci permet de retirer en continu une partie du combustible qui est en train
d’étre incinéré et de le remplacer par un combustible plus riche en noyau fissile, dans le but de
maintenir une réactivité constante sur une période de plusieurs années.

L’utilisation d’un spectre thermique pour 'incinération d’actinides présente clairement plu-
sieurs avantages, comme le fait d’utiliser des réacteurs existants dans le cas de la proposition
de Puill et al. [47], ou d’optimiser la vitesse de consommation du plutonium dans la proposi-
tion de C.D. Bowman. L’inconvénient majeur de ce type de spectre est la production massive
d’américium et de curium, qui, nous ’avons vu précédemment, sont responsables d’une forte
radiotoxicité. Le spectre rapide est une voie a explorer si ’on veut minimiser la production
d’actinides mineurs lors de I'incinération de combustibles usés de différentes filieres [49].

Nous tentons dans ce chapitre de déterminer les caractéristiques que devrait avoir un réacteur
hybride refroidi au plomb dédié a l'incinération de combustible usé. Nous nous placons dans
I'optique de réduction de radiotoxicité, plus que dans l'optique de dénaturation rapide d’un
stock de plutonium ; nous serons donc amenés a choisir un systeme qui minimise les captures

neutroniques sur les noyaux d’actinides, qu’ils soient ou non fissiles.

6.2 Incinération de combustibles usés par des réacteurs hybrides

refroidis au plomb

6.2.1 Description générale des simulations

Une simulation d’incinérateur est nécessaire a 1’étude compléte d’une filiere, comprenant

donc I’éventualité de son arrét. Cependant, le large éventail de possibilités envisageables né-
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cessiterait des études approfondies et comparatives des divers systemes susceptibles d’incinérer
efficacement des combustibles usés. Le travail commencé sur les incinérateurs appellera donc un
approfondissement, relativement découplé de 1’étude de filieres, qui est I'objet principal de ce
travail de these.

La géométrie des systemes que nous simulons est celle décrite au chapitre précédent. La
différence principale avec les réacteurs décrits précédemment qui étaient dédiés a la production
d’énergie est I’absence de matiere fertile et donc de régénération du matériau fissile.

Cette absence de matiére fertile est indispensable si 'on veut optimiser la réduction d’un
inventaire en fin de cycle. Nous désignerons donc par le terme général “combustible usé” les
actinides d’un stock de combustible en fin de cycle excepté I’élément fertile de la filiere considérée.
D’apres les résultats que nous avons exposés précédemment, la radiotoxicité induite par I’élément
fertile de chaque filiere est nettement dominée par celle des autres éléments présents, qu’il s’agisse
de la filiere thorium ou uranium (cf figures 4.21 et 4.22).

De tels combustibles nécessitent 'utilisation d’un systeéme sous-critique du fait de la faible
proportions de neutrons retardés produits par les noyaux présents dans le ceeur.

[’absence de matrice fertile interdit cependant tout maintien de réactivité par régénération
adéquate de matériau fissile, comme il en est question dans les réacteurs dédiés a la production
d’énergie. De plus, I’absorption totale du combustible diminue fortement du fait de ’absence de
matrice fertile qui représentait dans les cas précédents la majeure partie du combustible. Cette
forte diminution de ’absorption doit étre compensée si 'on veut garder un réacteur de taille (et
donc de puissance) raisonnable. Diverses solutions peuvent étre suggérées, comme ['utilisation de
poisons consommateurs de neutrons, ou la dilution du combustible dans une matrice inerte (fer,
nickel, etc...). Les choix possibles sont multiples et nous avons di faire de fortes sélections afin
de définir le principe général de I'incinérateur utilisé dans notre étude de scénario. Nous tentons
ici d’argumenter les choix qui ont été faits, tout en restant conscients qu’une étude plus poussée
sur ce type de systeme permettrait sans nul doute d’optimiser l'incinération des combustibles
usés. Néanmoins, les résultats obtenus correspondent a une configuration tout a fait réaliste et

déja efficace.

6.2.2 Composition du cceur

Nous avons choisi d’utiliser du bore sous forme de B4C mélangé au combustible, qui jouera
le role de poison consommable dans le réacteur. Le bore naturel utilisé est composé de 19.9% de
198 et de 80.1% de ''B; la consommation de neutrons par le B4C provient des réactions (n, «)
sur les noyaux de '°B, produisant du “Li. De plus, nous utiliserons une matrice inerte de fer
dans les aiguilles de combustible, afin de diluer les noyaux fissiles présents.

Le premier intéret d’utiliser du bore dans le réacteur et la possibilité d’ajuster la réactivité qui

tend & chuter du fait de la rapide disparition des noyaux fissiles. En effet, on peut envisager des
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procédures d’ajustement de réactivité qui consistent a remplacer périodiquement une certaine

proportion de bore du cceur par le méme volume de matrice inerte. Ces manipulations auront

pour effet de diminuer "absorption dans le cceur et d’augmenter ainsi les chances pour un neutron

de créer une fission. Les barres de B4C qui doivent étre retirées ne sont pas des barres de pilotage
4

du réacteur mais des barres d’ajustement de réactivité dont le mouvement ne pourrait s’effectuer

que lors d’une procédure bien déterminée et seulement quelques fois par an.

sans bore

10 - \

AN

avec bore

flux (unite arbitraire)

10 10° 10° 100 100 10 10

5

10
Energie (MeV)

Fic. 6.1 — Comparaison des spectres neutroniques d’un ceeur de réacteur en présence ou non de

bore.

D’autre part, ’utilisation du bore dans le coeur du réacteur permet d’obtenir un spectre de
neutrons trés rapides du fait de sa forte section efficace de capture (n, ) aux basses énergies.
Les fissions des noyaux lourds sont ainsi favorisées par rapport aux captures (n,7) parasites sur
ces mémes noyaux, responsables de la production d’éléments lourds tres radioactifs. La figure
6.1 montre la forme des spectres obtenus dans des réacteurs contenant ou non du bore, 'effet
sur les sections efficaces moyennes de fission et de capture de tous les noyaux du cycle étant
représentée dans le tableau 6.1.

On observe que dans la plupart des cas, on favorise grandement la fission des noyaux lourds
en utilisant un ceeur contenant du bore. Cet effet est évidemment beaucoup plus sensible sur les
noyaux dont la section efficace de fission possede un seuil ; c’est le cas par exemple des isotopes
du plutonium 240 et 242, sources importantes d’actinides mineurs par capture (n,7) et qui

voient passer leur proportion de fission d’environ 20 % dans un réacteur sans bore a plus de 50
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Type Avec bore Sans bore
ocep Ufis L_ 0P Ufis L
ocar 4 glis ocar 4 glis
BTNp | 1.02 | 0.46 0.31 2.68 | 0.24 0.08
38py | 0.50 | 1.21 0.71 1.31 | 1.18 0.47
9Py | 0.28 | 1.66 0.86 0.98 | 2.35 0.71
240py | 0.33 | 0.50 0.60 1.00 | 0.29 0.22
241py | 0.27 | 2.08 0.89 0.72 | 3.62 0.83
242py | 0.29 | 0.37 0.56 0.93 | 0.18 0.16
241Am | 1.12 | 0.37 0.25 2.90 | 0.19 0.06
242Am | 0.22 | 3.12 0.93 0.85 | 6.65 0.89
243Am | 0.96 | 0.29 0.23 2.78 | 0.14 0.05
2Cm | 0.17 | 0.21 0.55 0.75 | 0.10 0.12
243Cm | 0.14 | 2.19 0.94 0.56 | 4.56 0.89
24Cm | 0.58 | 0.59 51 1.50 | 0.34 0.18
25Cm | 0.22 | 1.92 0.90 0.50 | 3.80 0.88
245Cm | 0.15 | 0.38 0.72 0.49 | 0.18 0.27

TAB. 6.1 — Effet du bore sur les sections efficaces moyennes des noyauz importants dans le cycle

d’incinération du plutonium.
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% avec.

La possibilité d’ajuster la réactivité et la minimisation des captures (n,7) sur les noyaux de
combustible sont les deux facteurs qui nous ont poussés vers I’étude d’incinérateurs basés sur
I’utilisation de bore dans le combustible.

La dilution des noyaux de combustible dans les aiguilles de combustible est directement
liée a la vitesse de consommation du combustible que ’on veut obtenir. En effet, la densité de
puissance moyenne étant fixée pour des raisons d’évacuation de chaleur, on connait le nombre de
fissions par unité de volume et unité de temps dans le réacteur. Le temps de demi-vie souhaité

est relié a ce taux de fission par la relation :

Ps
comb = 2—T, 6.1
Ncomb y 1/2 (6.1)
avec:

— Teomp le nombre de noyaux de combustible par unité de volume (at/cm?)
— ps la puissance spécifique moyenne (330 W/cm?)

— g5 I'énergie délivrée par une fission (200 MeV = 3,2. 10! J)

— Ty, la demi-vie du stock de déchets a briiler

Nous verrons par la suite qu’une durée de vie de 7.5 ans permet d’obtenir une configuration

de réacteur raisonnable pour les deux filieres. L’application numérique donne alors

Neomp = 8.1072 moles/cm?®

Cette concentration étant fixée, il reste a déterminer le nombre d’atomes de bore nécessaire.
Deux effets peuvent conduire a fixer cette quantité; d’une part, une certaine quantité minimum
initiale est nécessaire afin d’assurer un ajustement de réactivité sur plusieurs années. Inverse-
ment, la quantité de bore dans le cceur est limitée par ’absorption neutronique qui en découle;
si la quantité de bore est trop importante, une augmentation du volume est nécessaire pour
compenser la consommation de neutrons par réaction sur le 1B, ce qui peut conduire & des
systemes de taille et de puissance trop élevées. Nous nous placons donc dans la situation ou le
bore initial permet d’ajuster la réactivité sur une période d’environ 5 ans. Les quantités de bore
et de combustible par unité de volume étant fixées, cela fixe la quantité de matrice inerte dans

les aiguilles de combustible. Cette composition choisie est représentée dans le tableau 6.2.

6.3 Description des résultats obtenus

Ce paragraphe présente les résultats détaillés des études menées sur l'incinération des acti-

nides issus des filieres uranium et thorium décrites précédemment. Les différences de ces deux
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Proportion (%)

Fer 84.5
Bore 8.9
Combustible 6.6

TAB. 6.2 — Composition atomique des aiguilles de combustible.

types de combustible usé a incinérer conduisent & des caractéristiques initiales et & un compor-
tement du réacteur relativement différents. Nous tentons de mener une étude comparative de

ces deux types d’incinération en exposant en parallele les résultats des simulations.

6.3.1 Caractéristiques initiales

D’apres les contraintes fixées au paragraphe précédent, il convient maintenant de fixer la
proportion volumique du caloporteur dans le cceur du réacteur et son volume. Les deux types de
combustible usé étudiés ont un comportement différent, en terme de sections efficaces moyennes
de fission et de capture, et conduisent & des réacteurs de caractéristiques initiales différentes.
Nous avons défini des concentrations volumiques de caloporteur différentes pour les deux types
de réacteurs étudiés afin de conserver le méme ordre de grandeur et de volume entre les deux
filieres. La composition isotopique des noyaux fissiles du combustible de la filiere uranium est
plus homogene que pour la filiere thorium, du fait des fortes sections efficaces de capture des
noyaux de plutonium comparées a celles des noyaux d’uranium. Ainsi, le mélange isotopique
de plutonium issu de la filiere uranium possede une section efficace moyenne de fission plus
faible que le mélange isotopique d’uranium issu de la filiere thorium. Cela conduit a un volume
nécessaire beaucoup plus grand dans le cas de la filiere uranium. Nous avons choisi de compenser
cette augmentation importante de volume du ceeur en diminuant la proportion volumique de
caloporteur dans la zone multiplicatrice afin d’obtenir des systemes de taille et de puissance
comparables. Les caractéristiques initiales choisies sont représentées dans le tableau 6.3, le détail

de la composition de chacun des combustibles étant représenté dans le tableau 6.4.

6.3.2 Comportement du réacteur au cours du temps

Nous choisissons d’ajuster la réactivité tous les 3 mois. L’évolution du facteur de multiplica-
tion des deux types d’incinérateur est représentée sur la figure 6.2. Le retrait régulier du 9B est
visible sur la figure 6.3. Entre deux ajustements de réactivité, le 1°B disparait par capture (n,a)
produisant du “Li, cependant la diminution de la section efficace macroscopique d’absorption
liée a la consommation du bore ne permet pas de compenser la disparition des noyaux fissiles ;
on peut comparer sur cette figure la différence entre la consommation du bore par capture

neutronique et le retrait nécessaire au maintien du facteur de multiplication kj.
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Filiere uranium | Filiere thorium

Volume 4.5 m3 4 m3

Puissance 740 MWth 520 MWth
Masse actinides (oxyde) 4.3t 3.0t
Aiguilles de combustible 50 % 40 %
Composition Plomb 36 % 48 %
volumique  Fer (gaines) 10 % 9 %
Vide 4% 3 %

TAB. 6.3 — Caractéristiques générales des réacteurs.

Filiere uranium Filiere thorium
(pour 100 noyaux de plutonium) | (pour 100 noyaux d’uranium)

8Py 1.7

9Py 57.6 #lpa 2.2
240py  31.2 32y 2.2
#py 3.0 30 66.4
M4Ipy 24 By 215
#Am 25 3U 5.9
2Am  0.05 Py 4.3
M3Am 0.7 Z"Np  0.93
23Cm  0.01 238py - 0.62
4Cm 0.4 29py .16
M5Cm 0.14 240py - 0.06
246Cm  0.04

TAB. 6.4 — Composition iniliale du stock d’actinides a briler.

144




0.9

al

0.90

0.85 -

0.80
0

filiere wranium

W\M\VV\ M\W

5N

2 3
temps gannees)

0.9

al

0.90 -

0.85 -

0.80
0

filiere thorium

WM\WMW\&W

5N

2 3
temps gannees)

Fic. 6.2 — FEvolution du facteur de multiplication ks avec le temps. Les discontinuilés corres-

pondent aux ajustements de réactivilé par retrait d’une partie du bore présent dans le ceeur.
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FiG. 6.3 — Evolution du '°B dans lincinérateur de la filiére plutonium.
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Le retrait régulier du bore implique une forte variation de la forme du spectre neutronique
dans le cceur de l'incinérateur. Au fur et & mesure de 1’évolution, le spectre s’adoucit, puisque
I’absorption dans les basses énergies diminue fortement. On compare sur la figure 6.4 la forme

du spectre neutronique au démarrage du réacteur et 5 ans apres.

flux (unite arbitraire)

10" L L ! L
® 107 10° 10°

1

10° 10° 10° 10 100 10°

Energie (MeV)

Fic. 6.4 — Fvolution de la forme du spectre neulronique entre t = 0 el t = 5 ans du fait de la

disparition du 'B.

Cette modification du spectre est commune aux deux filieres et induit une variation significa-
tive des section efficaces moyennes des noyaux de combustible. Le tableau 6.5 montre ’évolution

des sections efficaces moyennes de fission et de capture (n,y) pour les principaux noyaux de
Ufis
La méthode de simulation mise au point permet de prendre en compte cette forte variation

chacune des filieres, ainsi que le rapport

des sections efficaces moyennes de chaque noyau. Les temps entre chaque calcul Monte Carlo
ont été adaptés comme il a été expliqué au chapitre 3.

Afin de suivre I’évolution de chacun des noyaux présents initialement, il est commode de
N; (t)
On représente ainsi le taux de consommation ou de production selon les cas pour les noyaux pré-

représenter la quantité , les quantités N;(t = 0) étant présentées dans le tableau 6.4.
pondérants. De plus, les études détaillées des radiotoxicités induites par chacune des deux filieres
conduit & s’intéresser a d’autres noyaux en particulier que les noyaux de combustibles prépondé-
rants. Pour la filiere thorium, il s’agit principalement de 1'>*2U et du 23®Pu, en ce qui concerne
la filiere uranium, il s’agit du ***Cm et de 1’*! Am. L’évolution de tous ces noyaux importants

par leur quantité ou par la radiotoxicité qu’ils génerent est représentée sur la figure 6.5.
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filiéere uranium

t=20 t = 5 ans

ocap O.fi.s L ocep Ufz’s L

gcap f gfis gcap f glfis
239Py | 0.28 | 1.66 0.86 0.62 | 1.90 0.42
240py | 0.33 | 0.50 0.60 0.60 | 0.33 0.35
241py | 0.27 | 2.08 0.89 0.48 | 2.80 0.85
242py | 0.29 | 0.37 0.56 0.57 | 0.22 0.28
241Am | 1.12 | 0.37 0.25 2.01 | 0.21 0.09
242Am | 0.22 | 3.12 0.93 0.51 | 4.63 0.90
M3Am | 0.96 | 0.29 0.23 1.78 | 0.16 0.07
244Cm | 0.58 | 0.59 0.50 1.03 | 0.36 0.26

filiere thorium
t=20 t = 5 ans

ocep Ufz’s L ocep Ufz’s L

ocr 4 glis ocar 4 glis
Blpy | 2,13 1 0.33 0.13 3.50 | 0.22 0.06
B2y 1047 | 2.11 0.82 0.80 | 2.50 0.76
33U | 0.21 | 2.37 0.92 0.31 | 3.04 0.91
34U 1 0.43 | 0.44 0.51 0.71 | 0.30 0.30
50U 1 0.37 | 1.58 0.81 0.63 | 2.14 0.77
235U 1 0.30 | 0.12 0.29 0.55 | 0.07 0.11
BTNp | 1.05 | 0.44 0.30 1.87 | 0.28 0.13
238py | 0.52 | 1.19 0.70 0.91 | 1.12 0.55

TAB. 6.5 — Fvolution des sections efficaces moyennes de capture et de fission des noyauz impor-

tants dans chacun des incinérateurs entre t = 0 et t = 5 ans.
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On constate que le stock des noyaux fissiles principaux de chacune des filieres (**Pu et
233U) est divisé par un facteur 2 en 5 ans d’irradiation. La plupart des noyaux présents dans
le stock initial sont consommés, contrairement au cas thermique ou la disparition des noyaux
fissiles s’accompagne d’une augmentation d’actinides mineurs. Cependant, la forte dégradation
de la forme du spectre neutronique induit une forte variation des sections efficaces de chacun
des noyaux, et favorise peu a peu les captures neutroniques par rapport aux fissions (cf tableau
6.5). Cet effet est particulierement visible sur ’évolution du nombre de noyaux de ?**Cm dans
la filiere uranium et sur le 2*®Pu dans la filiere thorium.

Nous représentons dans le tableau 6.6 le bilan massique des principaux noyaux des deux

stocks de déchets & incinérer en normalisant & 1’énergie fournie par chacun des réacteurs en 5

ans.
Filiere uranium Filiere thorium

t=0 t=>5ans bilan t=0 t=>5ans bilan

(kg) (kg)  (kg/(TWth.h)) (kg) (kg)  (kg/(TWth.h))
Bpy 75 69 -0.19 Blpy 55 2.9 -0.11
339pu 2480 1204 -39.4 By 59 4.8 -0.05
240py 1320 1174 4.5 233U 1990 1032 42
Mpy 139 156 +0.53 B4U 648 599 -2.15
M2py 105 99 -0.19 BU 154 151 -0.13
MAm 109 83 -0.8 U 130 131 +0.04
243Am 33 31 -0.06 BINp 28 28 0
MCm 21 23 +0.06 38py 19 19 0
M5Cm 7.3 7.0 -0.01 29py 5.5 5.6 ~0

TAB. 6.6 — Bilan massique en kg des principauz actinides a bruler pour les filieres uranium et

thorium.

Ces résultats montrent qu’il est possible d’incinérer les noyaux lourds et de réduire la radio-
toxicité d’un stock de combustible usé dans un réacteur hybride refroidi au plomb. L’utilisation
du bore permet de maintenir la réactivité constante sur plusieurs années moyennant une détério-
ration du spectre neutronique vers des énergies plus basses. Le procédé de maintien de réactivité
est sans doute optimisable ; on peut en effet envisager d’introduire des barres supplémentaires
de combustible de facon périodique plutot que de retirer le bore dont la présence joue un role
essentiel pour lincinération des actinides mineurs de chacune de filieres. On peut également
envisager de retraiter le combustible plus t6t, c’est a dire de le laisser 2 ou 3 ans en réacteur, de
retirer les produits de fission et de démarrer un nouveau cycle en ajoutant une quantité de bore
adéquate. D’autre part, différents type de matrice inerte peuvent étre testés, afin d’obtenir un

spectre neutronique le plus favorable possible. Les possibilités sont nombreuses et demandent
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des études approfondies, encouragées par les résultats satisfaisants déja obtenus.
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Conclusion

D’une facon assez générale, nous avons tenté dans ce travail de comprendre en quoi les
réacteurs hybrides a spectre de neutrons rapides pouvaient étre utiles au futur de ’énergie
nucléaire.

Notre travail s’est tout d’abord porté sur une approche physique des systemes sous-critiques ;
des études par simulation ont permis de bien comprendre la fagcon dont se multiplient les neutrons
source dans un ceeur sous-critique. Un lien a été fait avec les résultats de 'expérience MUSE 3
réalisée & Cadarache. Cette expérience a permis de valider les méthodes de mesure et d’analyse
mises au point. La poursuite directe de ce travail expérimental sera effectuée lors de ’expérience
MUSE 4 au cours de laquelle le générateur de neutrons GENEPI sera utilisé. Ce générateur,
développé a I'ISN, permettra d’obtenir de trés bonnes conditions expérimentales (impulsion de
neutrons inférieure a 1 us et absence d’hydrogene dans le cceur du réacteur) qui permettront
I’étude détaillée du plomb en tant que cible de spallation et caloporteur, ainsi que de différents
combustibles, & base de thorium notamment. Cette démarche expérimentale de vérification des
concepts et des méthodes de simulation devraient étre complétée par des mesures de sections
efficaces aupres de la future installation TOF du CERN.

Ces deux expériences sont la suite logique de 'activité expérimentale de notre groupe enga-
gée dans ce domaine depuis les expériences FEAT et TARC. Elles contribueront a I’amélioration
de nos connaissances sur la multiplication neutronique dans les systemes hybrides et, plus géné-
ralement, a améliorer les bases de données nucléaires utilisées par les codes de simulation.

Dans une seconde partie, nous avons entrepris des études par simulation concernant les cycles
des combustibles uranium et thorium, ainsi que les phases de transition possibles nécessaires pour
aboutir & la filiere thorium, qui nécessite un noyau fissile (233U) qui n’existe pas a I’état naturel.
Ces études ont été engagées suite a la proposition de C. Rubbia concernant ’'utilisation d’un
combustible au thorium dans un réacteur sous-critique refroidi au plomb.

L’idée était de définir les caractéristiques principales des filieres assurant a ’énergie nucléaire
une large pérennité. Cette étude concernant la possibilité d’une énergie nucléaire & long terme
nous a paru une étape essentielle dans les travaux menés actuellement concernant la gestion des
déchets nucléaires en général. En effet, les décisions qui doivent étre prises dans les années a

venir nécessitent une bonne connaissance des caractéristiques des filieres nucléaires d’avenir.
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Ces études ont nécessité le développement d’une méthode de simulation basée sur le couplage
entre un code de transport neutronique statique de type Monte Carlo (MCNP) et un programme
calculant I’évolution des matériaux. L’étude de chacune des filieres a pris en compte différents
types de recyclage du combustible.

Les résultats ont montré dans un premier temps les avantages liés a I'utilisation du cycle du
32T} / 233U en terme de radiotoxicité induite & chaque retraitement, inférieure d’un facteur 50
environ comparé au cycle "**U / Pu. Un type de recyclage intermédiaire, concernant uniquement
I’uranium et le protactinium, a été proposé afin de minimiser la radiotoxicité générée par les
actinides rejetés tout en nécessitant un retraitement chimique simplifié.

Les études de la transition vers le systeme 2*2Th / 233U ont montré la possibilité d’utiliser
le plutonium actuel ou 1'>*>U naturel. En ce qui concerne I'utilisation du plutonium industriel,
on a pu observer les délais imposés par ce type de noyaux avant que la radiotoxicité des rejets
ne diminue de facon significative ; pendant pres de 50 ans, la radiotoxicité des actinides rejetés
est du méme ordre de grandeur que celle observée lors de ’utilisation du cycle "**U / Pu. Ceci
est dii & la production importante d’actinides mineurs lourds (*#*Cm et ! Am principalement)
par les noyaux de plutonium. En ce qui concerne 1'utilisation de 1’*3°U naturel, seul un fort
enrichissement (90 %) permet de converger vers le systeme 232Th / 233U sans augmentation
importante de la radiotoxicité induite par les actinides perdus au retraitement.

Nous avons également pris en compte la radiotoxicité de I'inventaire de chacune des filieres
apres 100 ans d’utilisation, et étudié son incinération en cas d’arrét du nucléaire. Nous avons pu
ainsi déterminer les caractéristiques de réacteurs hybrides a spectre rapide et refroidis au plomb,
dédiés a l'incinération d’actinides. Les résultats montrent qu’il est possible de consommer les
éléments fissiles principaux des inventaires envisagés(uranium ou plutonium selon les cas) sans
augmenter la quantité d’actinides plus lours créés par capture neutronique sur les noyaux fissiles
principaux.

La poursuite de ces travaux sur les réacteurs dédiés a la production d’énergie concerne la
sensibilité a divers parametres, en vue d’obtenir une puissance pour chaque réacteur de 'ordre de
1 GWth. En ce qui concerne l'incinération d’actinides, les résultats encourageants obtenus nous
poussent a approfondir I’étude de différentes configurations (géométrie, matrice inerte, poison
consommable, etc...) afin d’optimiser les systémes simulés.

Enfin, un des problemes importants, qui n’a pas été abordé dans ce travail, est celui de
sous-criticité nécessaire et son controle doivent étre précisément évalués. C’est sans doute une
direction de recherche importante a poursuivre, tant par simulation numérique que par des

développements expérimentaux.
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