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Résumé

Les réacteurs a neutrons rapides refroidis au sodium & cycle uranium 238/plutonium
239, dont la faisabilité technique a déja été éprouvée, permettent de s’affranchir du prob-
leme des ressources d’uranium naturel en réalisant la régénération de 1’élément fissile du
combustible. En outre, une gestion des déchets visant a réduire la production et la ra-
diotoxicité des actinides mineurs produits par le réacteur peut étre mise en oeuvre en
transmutant les AM en coeur (transmutation homogene). Une autre alternative pour min-
imiser les déchets est I'utilisation d’un autre couple fertile-fissile : le thorium 232 et I'ura-
nium 233 (Th/U). La comparaison des deux cycles est menée sur les aspects neutroniques
et la sureté et sur la production de déchets, en utilisant un Monte Carlo évoluant. Con-
cernant la radiotoxicité des déchets, méme si on ne dégage pas véritablement d’avantages
clairs pour un cycle ou l'autre, le cycle Th/U réduit la radiotoxicité durant les périodes ou
elle est la plus élevée. La transmutation homogene réduit significativement, pour les deux
cycles, la radiotoxicité des déchets, de facteurs variables selon la période de temps consid-
éré. Toutefois, elle se fait au détriment d’une augmentation importante de I'inventaire des
AM dans le coeur. Si I'on considere la fin de jeu, I'inventaire du coeur du réacteur devient
alors un déchet. Le gain apporté par la transmutation, en prenant en compte & la fois la
radiotoxicité du coeur et des déchets cumulés, sera quantifié, et montre que la transmuta-
tion n’offre pas de gain considérable si I'incinération des éléments fissiles principaux (Pu
ou U selon le cycle) n’est pas mise en oeuvre lors de 'arrét de la filiere.

Sodium fast reactors (SFR-Na) with uranium 238/plutonium 239(U/Pu) cycle, its
technical feasibility has already proven, allow to overcome the problem of natural uranium
resources in achieving the regeneration of the fuel fissile element. In addition, a waste man-
agement can be perfomed to reduce the radiotoxicity of actinides produced by the reactor
in transmuting the AM in the core (homogeneous transmutation). Another alternative to
minimize waste is to use another couple fertile-fissile : the thorium 232 and the uranium
233 (Th/U). The comparison is performed on neutronic and safety aspects and on waste
production, in using an evolutive Monte Carlo. Although one does not disclose real clear
advantages concerning the radiotoxicity of wastes for a particular cycle, the Th/U cycle
reduces the radiotoxicity during periods when it is the highest. The homogeneous trans-
mutation minimizes significantly for both cycles, radiotoxicity of wastes, with different
factors depending on the considered time period. However, it is done to the detriment of
an important increase of AM in the core. If we consider the nuclear stop, the inventory



of the reactor core becomes a waste. The gain provided by the transmutation, taking into
account both the core and accumulated waste radiotoxicities, will be quantified, and shows
the transmutation does not provide a significant gain if the burning of main fissile elements
is not considered when the nuclear is stopped.



Introduction

Dans le contexte énergétique actuel, le nucléaire apparait comme une alternative aux
combustibles fossiles, permettant de répondre a la fois a une demande énergétique en
constante augmentation, du fait de I’émergence de nouvelles puissances économiques telles
que la Chine ou I'Inde, et aux restrictions sur les émissions des gaz a effet de serre, dont
une diminution par 2 est recommandée par les climatologues d’ici 2050.

Néanmoins, le nucléaire, tel qu’il est pratiqué aujourd’hui, n’est pas durable. En effet,
les réacteurs a eau légere type REP n’utilisent que 0.5 % du potentiel énergétique de
I'uranium, et un développement massif de cette filiere pourrait conduire a une pénurie des
ressources dans les décennies a venir.

Par conséquent, pour envisager un essor considérable et durable du nucléaire, un
développement de réacteurs ayant recours a la régénération de la matiere fissile a par-
tir de I’élément fertile qu’est 1'>38U, permettrait d’utiliser plus complétement le minerai
d’uranium et de s’affranchir ainsi du probléme des ressources. Ce type de systeme néces-
site de changer d’élément fissile et d’utiliser du 2**Pu & la place de I'**°U. Le ?*Pu est
un isotope artificiel et n’existe donc pas a ’état naturel. Il est produit dans les réacteurs
nucléaires par capture sur '>*8U, et au cours des 60 dernicres années d’exploitation de la
filicre nucléaire, dans les pays qui ont exploité des REP, une quantité suffisante de 23°Pu
a été produite pour pouvoir envisager le démarrage d’une filiere de réacteurs a neutrons
rapides refroidis au sodium (RNR-Na) & combustible 233U /239Pu (U/Pu).

L’intérét de développer des réacteurs a neutrons rapides (RNR) réside dans la possibi-
lité de mettre en ceuvre plus facilement la régénération grace a une économie de neutrons
bien meilleure qu’en spectre thermique. En effet, si 'on compare le nombre v de neutrons
émis par fission, ainsi que le facteur n = ﬁ, qui est le nombre de neutrons émis
pour un neutron absorbé par le noyau, on constate que pour le 23?Pu , ces nombres sont
plus élevés en spectre rapide que thermique, ce qui permet d’atteindre la régénération.

La question des ressources résolue via la régénération, un certain nombre de problemes
demeure, et plus particulierement, la gestion des déchets produits, notamment dans 1'op-
tique d’un recours massif au nucléaire. En effet, I'un des principaux inconvénients du cycle
U/Pu est la production importante d’actinides mineurs (AM) radiotoxiques, méme si, en
spectre rapide, cette production par capture est contrecarrée par une probabilité de fission
plus grande de ces noyaux lourds. La capture sur 1'>*®U entraine la formation du 23°Pu
qui fissionne et permet de produire de 1’énergie. Néanmoins, une partie de ce 239Pu subit



des réactions (n,y) qui conduisent, en 2 captures neutroniques et une désintégration [,
a 2% Am. L'?*3Am, quant & lui, est atteint apres deux captures successives sur le 24Py
et une émission 3. Des réactions de captures sur ces deux isotopes d’américium, menent,
apres une décroissance (3, aux isotopes 242 et 244 du curium, qui peuvent former & leur
tour par capture les isotopes 243 et 245 du curium. Tous ces isotopes d’américium et de
curium sont radioactifs a a durée de vie moyenne ou longue.

Une premiere solution envisagée consiste a mettre en ocuvre la transmutation des
déchets, c’est-a-dire, éliminer les radionucléides a vie longue en les transformant sous flux
neutronique en noyaux non radioactifs ou a durée de vie plus courte. Dans ce mémoire,
nous étudions une configuration dans laquelle les AM produits dans un RNR-Na a com-
bustible U/Pu sont remis en coeur en méme temps que les éléments fissile et fertile, pour
utiliser le flux élevé régnant au sein du réacteur et faire fissionner les AM : il s’agit de
transmutation homogene. Une comparaison de la radiotoxicité et de la chaleur des déchets
est établie entre le cas de référence, gestion dans laquelle seuls les éléments fissile et fertile
sont remis en cceur et les AM et les produits de fission (PF) sont eux mis aux déchets,
et le cas de transmutation homogene. Un cas de transmutation hétérogene est également
étudié, gestion dans laquelle les AM sont transmutés non plus dans le coeur mais dans une
couverture radiale fertile placée en périphérie de la zone fissile.

Une autre alternative pour réduire la production des AM et limiter leur quantité dans
les déchets est I'utilisation d’un autre couple fertile-fissile : le 232Th et 1'*3U. En effet,
a partir du 232Th, les captures successives de cing neutrons ainsi qu’une décroissance (3
sont nécessaires pour parvenir au premier AM & vie longue, le 23"Np. La probabilité de
former d’autres AM a partir de ce dernier est donc beaucoup plus faible que dans le cas
du cycle U/Pu. Toutefois, un autre AM, qui n’est pas produit par captures successives
mais par réaction (n,2n) sur le 32Th doit étre considéré : il s’agit du 23'Pa. Méme si la
probabilté de la réaction (n,2n) est tres faible par rapport a celle de la réaction (n,y), son
facteur de dose tres élevé et sa formation en une seule réaction sur l'isotope le plus présent
dans le combustible rend le 23'Pa responsable d’une part importante de la radiotoxicité
des déchets en cycle Th/U.

L’utilisation d’un cycle Th/U devrait produire une quantité moindre d’AM, et par
conséquent, une radiotoxicité des déchets réduite par rapport au cycle U/Pu, au moins sur
une période de temps donnée. La radiotoxicité et la chaleur des déchets produits en cycle
Th/U dans les cas de référence et de transmutation homogene sont également étudiées et
comparées a celles obtenues pour les déchets produits en cycle U/Pu, pour permettre de
quantifier les avantages et les inconvénients de chacune des deux filieres.

Toutefois, la transmutation conduit a un inventaire important des AM en ceceur, qui
peut poser des difficultés au niveau de la manipulation des assemblages usés. Nous étudions
alors ’'apport réel de la transmutation en prenant en compte la radiotoxicité de I'inventaire
du coeur, qui devient un déchet quand arrét de la filiere est envisagée (« fin de jeu »).
Apres une description détaillée de la radiotoxicité du coeur du réacteur dans chacune des
configurations étudiées, nous définissons une fonction « gain », qui permet de comparer les
différentes stratégies de transmutation pour un cycle donné, ou de mener des comparaisons



entre les cycles U/Pu et Th/U. Cette fonction gain prend en compte I’ensemble des déchets
générés (déchets cumulés tous les ans jusqu’a 'arrét de la filiere et inventaire du cceur en
« fin de jeu »), en fonction de la date d’arrét du nucléaire envisagée.

Les études de neutroniques sont menées avec le code d’évolution MURE, basé sur
MCNP, qui est un code Monte Carlo bien adapté a la simulation de systéemes inno-
vants pour lesquels peu de retours d’expérience sont disponibles. Des outils spécifiques
au rechargement du combustible ont été développés dans MURE et sont présentés au
Chapitre 4.

Les systemes étudiés en cycle U/Pu et Th/U, ainsi que les principaux parametres
de streté, tels que la réactivité de vidange ou le coefficient Doppler, sont présentés aux
Chapitres 4 et 5.

L’ensemble des résultats sur les déchets et la fonction gain sont quant & eux présentés
dans le Chapitre 6.

Enfin, il est & noter que 1'’>33U, tout comme le ?*°Pu, sont des isotopes artificiels.
Pour démarrer une filiere Th/U, une étape de transition est nécessaire pour fabriquer de
1'233U. Dans ce mémoire, une annexe présente des RNR-Na avec différents combustibles
susceptibles de converger vers un RNR Th/U et quantifie pour chacun les inventaires
initiaux en matiere fissile nécessaires, ainsi que 1’évolution de la radiotoxicité des déchets
au cours de la transition.






Chapitre 1

Contexte énergétique et réacteurs
a neutrons rapides refroidis au

sodium (RNR-Na)

1.1 Problématique énergétique : des réserves de combustible
a la gestion des déchets

1.1.1 Le contexte énergétique mondial [1]

A Téchelle mondiale, les besoins en énergie sont actuellement couverts a 80 % par les
combustibles fossiles. En 2009, la consommation annuelle mondiale atteint 12.5 GTep/an
et se répartit comme indiqué dans le tableau 1.1 [1, 2]. 1 MTeP représente une méga tonne

équivalent pétrole.

Energie ‘ MTeP ‘ % ‘
Pétrole 3844 30.8
Gaz 2653 21.2
Charbon 3278 26.2
Nucléaire 611 4.9
Hydraulique 740 5.9
Renouvelables (géothermie, solaire, éolien, bioéthanol) | 161 (81,17,24,38) | 1.3
Biomasse traditionnelle 1120 9.6
Total 12493 100

TaB. 1.1: Consommation annuelle mondiale par type d’énergie (Source [1], sauf pour
Biomasse [2]) (pour la production électrique, notamment nucléaire et hydraulique, par
convention IMWh = 0.22 TeP)
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Apres le charbon, le pétrole et le gaz, on constate que la biomasse traditionnelle
représente une part importante des ressources énergétiques ; il s’agit essentiellement de
bois de chauffage, qui est utilisé massivement dans les pays en voie de développement. Ce
bois est généralement « gratuit », donc les données pour comptabiliser cette ressource sont
délicates a valider [3].

La part des nouvelles énergies renouvelables est encore négligeable au niveau mondial,
: au Brésil, en 2009, le
bioéthanol est produit & hauteur de 13 MTeP /an sur les 38 MTeP /an mondiaux, soit plus

méme si localement, elles peuvent avoir une part significative

d’un tiers de la production planétaire [1] ; en Allemagne, I’éolien représente un sixieme de
la production mondiale et le photovoltaique plus de 40 %.

Les énergies nucléaire et hydraulique sont quasiment au méme niveau (respectivement
5% et 6 %), et sont dédiées a la production d’électricité.

Par ailleurs, la consommation d’énergie dans le monde est tres inégalement répartie. Le
détail de la consommation des énergies en fonction de la zone géographique est présenté
dans le tableau 1.2. Les zones géographiques sont détaillées dans I’Annexe A. Dans le
pétrole sont compris les biocarburants (bio-ethanol et bio-diesel).

Energie Amérique | Amérique | Europe Asie
MTeP du Centrale et Moyen Orient | Afrique du Total %
Nord et du Sud | Eurasie Pacifique

Pétrole 1026 256 914 336 144 1206 3882 | 34.8
Gaz 737 121 953 311 85 447 2653 | 23.8
Charbon 531 23 456 9 107 2152 3278 | 294
Nucléaire 213 5 265 / 3 125 611 5.5
Hydraulique 158 158 182 2 22 217 740 6.6
Total 26 64 563 2770 659 361 4147 | 11164 | 100

TaB. 1.2: Consommation annuelle mondiale en 2009 par type d’énergie et par zone géo-
graphique (sans la biomasse ni les nouvelles énergies renouvelables) [1]

La population des pays riches, qui ne représente que 20 % de la population mondiale,
consomme plus de la moitié de 'énergie totale produite [4]. En effet, la consommation
énergétique des pays de POCDE représente 47 % de la consommation totale, avec 20 %
pour les Etat-Unis et 15 % pour I’'Union Européenne! ; pour le détail des pays de ’OCDE
et de ’'Union Européenne voir I’Annexe A).

Néanmoins, le développement économique de nouvelles puissances émergentes, telles
que la Chine ou I'Inde, entraine une élévation du niveau de vie d’une partie de leur popula-
tion, ce qui se traduit par une augmentation importante de leur consommation d’énergie.
En 2009, la Chine représentait 19 % de la consommation mondiale'. En outre, les popu-

LCes chiffres ne prennent pas en compte ni la biomasse, ni les nouvelles énergies renouvelables, cf tableau
1.2.
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lations des pays émergents ne vont cesser de croitre au moins jusqu’en 2050.

1.1.2 La production d’électricité

L’électricité est un moteur du développement économique : sa consommation augmente
toujours plus vite que la consommation globale d’énergie [3]. La production d’électricité
peut étre un indicateur du développement économique d’'un pays. Dans le tableau 1.3, on
présente la quantité d’électricité consommée par habitant! [5].

Population Population | Electricité consommée
(millions d’habitants) (%) par habitant en kWh/an
Monde 6609 100 2752
OCDE 1185 17.9 8477
Moyen Orient 193 2.9 3252
Ancienne Union Sovietique 284 4.3 4608
Europe non OCDE 53 0.8 3302
Chine 1327 201 2346
Asie 2148 32.5 705
Amérique latine 461 7 1838
Afrique 958 14.5 578
Etat-Unis 302 4.6 13616
Emirats Arabes Unis 4 0.1 16161
Inde 1128 17 543
France 64 1 7573

TaAB. 1.3: Consommation annuelle mondiale d’électricité en 2007 par zone géographique

[5])

Un Américain consomme 23 fois plus d’électricité qu'un Africain. Un Frangais con-
somme trois fois plus que la moyenne mondiale, qui s’éleve a 2752 kWh par an et par
habitant. Un Chinois consomme trois fois plus d’électricité qu’un autre habitant d’Asie, ce
qui illustre le développement économique plus avancé de la. Chine par rapport aux autres
pays de cette région.

La France, avec 60 réacteurs nucléaires, représentant 63 GWe installés pour une pro-
duction de 420 TWh/an, a la plus forte production d’électricité d’origine nucléaire parmi
les pays européens présentés dans le tableau 1.4, avec 77 % de ses besoins électriques
couverts par cette énergie. Avec 45 % d’électricité nucléaire, la Suede a une production
considérable de ce type d’énergie. L’autre moitié de I’électricité suédoise est produite par
des centrales hydroélectriques.

!La Chine n’est pas comptabilisée dans I’Asie. Les trois pays mentionnés aprés la double barre eux sont
déja compris dans les groupes géographiques, mais sont détaillés a titre d’exemple
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A Topposé, le Danemark n’utilise pas le nucléaire et produit 23 % de son électricité
avec des énergies renouvelables, dont 18 % sont issues des éoliennes. Cependant, plus de
75 % de son électricité est produite a partir du charbon. L’Allemagne est le deuxieéme
producteur européen d’électricité d’origine renouvelable avec 8.1 %. Ce pays a fait le choix
de ne pas renouveler son parc de centrales nucléaires, mais encore 22 % [6] de 'électricité
allemande est produite par ce biais. Le reste de son électricité, soit 60 %, est produite par
du gaz et du charbon.

50 % de Délectricité des pays européens présentés dans le tableau 1.4 est produite &
partir de combustibles fossiles. La liste des pays européens présentés dans ce tableau est non
exhaustive, mais permet de donner une bonne représentation de la production électrique
en Europe. La part du nucléaire est de 34 %. Le reste est essentiellement produit par des
centrales hydroélectriques (environ 10 %). Exceptées la Suede et la France (respectivement
2.4 % et 10 %), tous les autres pays européens produisent plus de 60 % de leur électricité
avec des combustibles fossiles, y compris les pays souvent présentés comme « verts », tels
que I’Allemagne ou le Danemark (respectivement 62 % et 72 %).

Electricité en France | Allemagne | Italie | Suede | UK | Danemark | Total
% produite par
Charbon 4.9 48.7 15.8 1.1 34.9 50.8 26.1
Pétrole 1.1 1.7 11.3 0.7 1.2 3.3 2.8
Gaz 3.9 11.4 55.0 0.6 | 41.5 17.7 20.9
Biomasse 0.4 3.4 1.2 5.9 2.0 5.4 2.2
Déchets 0.6 1.4 1.0 1.3 0.8 4.5 1.1
Nucléaire 77.2 22.1 0.0 45.0 | 15.9 0.0 33.7
Hydro 11.2 4.5 12.3 | 44.5 2.3 0.1 9.8
Géothermie 0.0 0.0 1.8 0.0 0.0 0.0 0.3
Photovoltaique 0.0 0.5 0.0 0.0 0.0 0.0 0.1
Eolien 0.7 6.2 1.3 1.0 1.3 18.3 2.9
Autres sources 0.1 0.0 0.3 0.0 0.0 0.5 0.1
Production totale 100 100 100 100 100 100 100

TAB. 1.4: Production d’électricité en 2007 pour quelques pays européens [6])

Concernant le reste du monde, la prodution d’électricité nucléaire est sensiblement
la méme pour le Japon et les Etats-Unis (cf tableau 1.5). Le Canada est le plus gros
producteur d’électricité hydraulique, qui couvre plus de la moitié de ses besoins électriques
en 2007, et seulement un quart de son électricité est assurée par des combustibles fossiles
(pétrole, gaz et charbon). L’essentiel de la production d’électricité chinoise provient du
charbon (a plus de 80 %), le reste étant produit par des centrales hydroélectriques (15 %).
L’Inde, quant a elle, produit pres de 70 % de son électricité avec du charbon. Plus de 70 %
de D'électricité des Etats-Unis provient de combustibles fossiles.
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Electricité en Etats-Unis | Canada | Japon | Chine | Inde | Total
% produite par
Charbon 48.7 18.1 27.4 81.0 | 68.4 | 47.1
Pétrole 1.8 1.5 13.8 1.0 4.1 4.0
Gaz 21.0 6.4 25.6 0.9 83 | 17.8
Biomasse 1.1 1.3 1.4 0.1 0.2 1.0
Déchets 0.5 0.0 0.6 0 0 0.4
Nucléaire 19.2 14.6 23.3 1.9 2.1 15.9
Hydro 6.3 57.6 7.4 14.8 | 154 | 12.6
Géothermie 0.4 0.0 0.3 0 0 0.3
Photovoltaique 0.0 0.0 0.0 0 0 0.0
Eolien 0.8 0.5 0.2 0.3 1.5 0.8
Autres sources 0.0 0.0 0.0 0 0 0.0
Production totale 100.0 100.0 100.0 100 100 | 100.0

TAB. 1.5: Production d’électricité en 2007 pour quelques pays non européens [6])

Globalement, les pays européens utilisent 20 % de moins d’électricité produite & par-
tir de combustibles fossiles que les pays développés ou émergents des autres zones géo-
graphiques (cf tableau 1.6). Les pays européens produisent deux fois plus d’électricité
d’origine nucléaire que ceux hors Europe, et on trouve un facteur 2.5 sur la production
d’électricité d’origine renouvelable.

Electricité en Total Europe | Total hors Europe | Total
% produite par

Charbon 25.6 47.1 42.5
Pétrole 2.7 4.0 3.7
Gaz 20.7 17.8 18.5
Biomasse 2.5 1.0 1.3
Déchets 1.0 0.4 0.5
Nucléaire 34.2 15.9 19.9
Hydro 10.2 12.6 12.1
Géothermie 0.3 0.3 0.3
Photovoltaique 0.1 0.0 0.0
Eolien 2.5 0.8 1.2
Autres sources 0.1 0.0 0.0
Production totale 100 100 100

TAB. 1.6: Production d’électricité totale en 2007 [6])
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Les valeurs en TWh de la production électrique pour les pays mentionnés dans les
tableaux 1.4, 1.5 et 1.6 sont fournies dans I’Annexe B.

1.1.3 Le nucléaire

La consommation d’énergie dans le futur risque d’augmenter considérablement. En
effet, les scénarios démographiques prévoient environ 9 milliards d’habitants a I’horizon
2050, et on peut envisager une consommation d’énergie au niveau mondial de I'ordre de
20 GTeP/an? [4], dans la mesure oli, si la consommation d’énergie par habitant reste la
méme qu’aujourd’hui, alors la consommation d’énergie annuelle serait déja en 2050 de 15
GTeP /an.

Cette augmentation de la consommation sera possible si les ressources énergétiques le
permettent. La quantification précise des réserves de combustibles fossiles est un exercice
difficile, dans la mesure ou plusieurs parametres, qui dépendent notamment du contexte
socio-économique, interviennent, comme par exemple le prix que 'on est prét a engager
pour extraire un baril de pétrole. Néanmoins, au rythme actuel, il semble que les réserves
de combustibles fossiles arriveront & leur terme d’ici la fin du 21°™¢ siecle [3]. Le pic de
production du pétrole devrait apparaitre avant 2025, suivi par le pic du gaz. En ce qui
concerne le charbon, les réserves sont plus abondantes, mais pourraient étre rapidement
consommées, si le déficit en pétrole et en gaz se reporte sur le charbon.

Outre le probleme des réserves, se pose celui du climat et de la nécessité de réduire
les émissions des gaz a effet de serre. Les climatologues préconisent une diminution par
2 des émissions de ces gaz d’ici 2050 [3], afin de stabiliser 'augmentation de température
a environ 2.5°C par rapport a l’ere pré-industrielle. Pour atteindre cet objectif, il faudra
réduire drastiquement 1'utilisation des combustibles fossiles et mettre en place des systemes
de captage et de stockage de CO4 a tres grande échelle.

Nous sommes donc face a un véritable « casse-téte » énergétique : en effet, il apparait
nécessaire de diminuer la consommation des combustibles fossiles & cause, d’une part, des
changements climatiques, et, d’autre part de la limitation des réserves de ces combustibles
(pétrole, gaz, charbon), et parallelement, d’augmenter significativement la production d’é-
nergie dans les pays pauvres et émergents pour leur permettre d’atteindre un niveau de
vie plus élevé.

Une partie de la réponse pourrait étre un déploiement significatif du nucléaire. Cepen-
dant, tel qu’il est pratiqué aujourd’hui, le nucléaire n’est pas durable car le taux d’uti-
lisation actuel du combustible est trop faible, ce qui peut conduire & un épuisement des
ressources en uranium d’ici 2100.

En effet, une énergie de 1 GWe.an nécessite de faire fissionner 1 tonne d’?**U (chaque
fission libérant environ 200 MeV, soit 3.2x10~!' J). Pour cela, il faut compter environ
30 tonnes d’uranium enrichi & 3 % d’?%®U ou 200 tonnes d’uranium naturel U,,4 (0.7 %

2Cette valeur semble trés sous-estimée, du fait de la croissance économique tres forte des pays émergents,
qui ne consomment que tres peu d’énergie actuellement, alors que la population des pays riches, qui utilise
la plus grande partie des ressources aujourd’hui, restera, semble-t-il, relativement stable.
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d'23°U). Cela étant, la consommation d’uranium peut étre réduite dans les réacteurs stan-
dards sans modification majeure [7] (réduction des ressources variant de 20% & 40%), en
réduisant les rejets d’?**U dans I'uranium appauvri, en augmentant le taux de combus-
tion (le fractionnement du cceur pour le rechgement est augmenté), en retraitant et ré-
enrichissant de I'uranium irradié, ou bien en étendant 1'utilisation de combustible MOX?
a un plus grand nombre de REP. Néanmoins, si un scénario de multiplication par 10 du
nucléaire est envisagé, les réserves en uranium connues (c’est-a-dire extrait pour un coit
limite de 400 $/kg), seront & peine suffisantes pour couvrir les besoins du 21°siecle [7] (cf
tableau 1.7). Les réserves en uranium sont estimées, avec cette limite de cout, a environ
16 millions de tonnes selon I’AIEA (Agence Internationale de I'Energie Atomique?).

Production nucléaire mondiale actuelle 285 GWe
Consommation mondiale d’U,,.; 60000 t/an

Réserves uranium estimées 16 millions de tonnes
Potentiel de production Temps (ans)

Au taux d’utilisation actuel de 'uranium 280-400 ans

Scénario « nucléaire x10 »

et optimisation de 'utilisation de 'U,,; en REP | 50-80 ans

TAB. 1.7: Potentiel de production [7, §]

C’est dans ce contexte que s’inscrit 'intérét du développement des réacteurs a neu-
trons rapides. Le concept autorise un taux d’utilisation bien meilleur de 'uranium en
convertissant I'uranium 238 (*3®U) en plutonium 239 (3°Pu) avec un taux supérieur a la
disparition des noyaux fissiles : c¢’est le principe de régénération. Ainsi, la consommation
de I'U,qt est diminuée d’un facteur 100 environ entre les réacteurs régénérateurs et les
REP « ultra » optimisés et le cout de I’énergie produite ne dépend plus que faiblement
du cout des matieres premieres. Les 16 millions de tonnes estimées représentent alors un
potentiel de production de pres de 10 000 ans dans le cas ou le nucléaire serait multiplié par
10 au niveau mondial (soit environ 25 % du mix énergétique). En outre, dans un ordre de
grandeur plus faible, les RNR au sodium (RNR-Na) permettent de produire de la vapeur
4 haute température®, et ainsi d’obtenir un rendement thermodynamique plus élévé que
pour les réacteurs thermiques (gain de quelques %, assez négligeable par rapport au gain
obtenu par la régénération).

3Recyclage du Pu dans les REP : Mixed OXide

‘http ://www.iaea.org/

®Dans un REP, la température de la vapeur & la sortie du générateur de vapeur est de 'ordre de 280°C,
dans les RNR, elle est de 'ordre de 490°C.



14 CHAPITRE 1. CONTEXTE ENERGETIQUE ET RNR-NA

1.2 Principe de régénération et transmutation

1.2.1 Principe de régénération

Le principe de régénération consiste a produire un noyau fissile par capture d’un neu-
tron sur un noyau fertile. En cycle U/Pu (uranium/plutonium), la capture d’un neutron sur
1’2280, qui est I’élément fertile, permet de produire du ?3Pu, 1’élément fissile (cf équation
1.1).

23877 (™) 23977 (93 min) %5 29Np (2.35) 5 9Pu (24000 ans) (1.1)
De méme en cycle Th/U (thorium/uranium), il est possible de régénérer, & partir du ?*Th
(61ément fertile), de '’**3U (élément fissile) (cf équation 1.2).

2820, (M) 2830y (92 min) 25 28pa (275) 5 B3U (160000 ans)  (1.2)
Seuls I'*2%U et le 232Th sont présents dans la nature, le 22Pu et '>33U étant des isotopes
artificiels. On notera que malgré la similarité des deux transformations, il y a une différence
qui a un impact important sur la production de ’élément fissile : il s’agit de la période
radioactive de 'élément précédent la formation du fissile. Dans le cas du cycle U/Pu, le
Z39Np décroit en 2 jours sur le 2?Pu, tandis qu’en cycle Th/U, le 233Pa décroit en 27 jours.
Des réactions concurrentes a celle de la formation du fissile auront une probabilité plus
grande de se produire dans le cas du cycle Th/U. En outre, cela entrainera des variations
de réactivité différentes selon le cycle considéré (ces questions seront abordées au chapitre
5).

La régénération permet de remplacer chaque noyau de ?Pu (?33U) consommé par
un noyau de ?Pu (?*3U) produit par la capture d’un neutron (fourni par la réaction de
fission) sur I'>*U (232Th). Ainsi tout le minerai d'uranium (thorium) pourrait étre utilisé.
Cependant, la régénération est tres gourmande en neutrons, et du fait des rapports de
sections efficaces de capture et de fission, les pertes par captures neutroniques sont trop
importantes en spectre thermique : le nombre de neutrons disponibles n’est pas suffisant
pour maintenir I’équilibre (voir chapitre 5, paragraphe 5.1.1). D’ou la nécessité d’utiliser
des réacteurs a neutrons rapides, dans lesquels le nombre de neutrons disponibles est
suffisant pour envisager la régénération.

En pratique, s’il y a suffisamment de neutrons disponibles, il suffit de démarrer le réac-
teur avec une certaine masse de matiere fertile et de matiere fissile. Le réacteur consomme
uniquement de la matiere fertile et la matiere fissile reste constante. Le combustible est
régulierement retraité (rechargement) pour remplacer la matiere fertile consommeée et pour
retirer les produits de fission. En outre, si le réacteur est surgénérateur, une fois démarré, il
produit plus de matiere fissile qu’il n’en consomme. Cette matiere fissile en exces peut étre
retirée du coeur, entreposée puis utilisée pour démarrer un nouveau réacteur régénérateur,
au bout d’un certain temps, appelé temps de doublement.

Le recours a la surgénération permet d’utiliser tout le minerai d’uranium : en filiere
REP, lorsque 1 t/GWe.an de matiere fissionne, 200 t/GWe.an d’uranium naturel environ
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sont nécessaires si on utilise un combustible & base d’?3U enrichi & 3.7 %. Grace a la
régénération, le potentiel énergétique est alors multiplié par 200 par rapport aux réacteurs
actuels basés sur I'utilisation de 1'**U et non sur 1'’***U. Mais la surgénération en cycle
U/Pu nécessite de changer de technologie et de passer de réacteurs thermiques a des
réacteurs rapides®.

1.2.2 Transmutation des déchets

Dans les réacteurs surgénérateurs, I’'U et le Pu doivent étre recyclés et ne constituent
donc pas des déchets. Les déchets sont composés des produits de fission (PF) et des autres
actinides (Np, Am, Cm, ...), appelés actinides mineurs (AM).

La transmutation consiste a éliminer les radionucléides a vie longue en les transfor-
mant sous flux neutronique en noyaux non radioactifs ou a durée de vie plus courte. La
transmutation se focalise aujourd’hui sur les AM, qui dominent la chaleur résiduelle et la
radiotoxicité des déchets a partir de quelques centaines d’années. Cela permet de réduire
le risque potentiel a long terme, de diminuer la chaleur des déchets, et par la méme, de
diminuer le nombre de sites de stockage.

Néanmoins, ce processus est lent et consommateur de neutrons. De plus, la transmu-
tation influe, en général de maniere négative, sur la sureté du réacteur (coefficient de vide,
coefficient Doppler, fraction de neutrons retardés). En outre, elle va compliquer la gestion
des opérations du cycle du combustible nucléaire : il faudra gérer un inventaire d’actinides
mineurs important en cceur (dans le cas de transmutation homogene) et prévoir de nou-
velles usines de fabrication de combustible capables de gérer ces actinides mineurs.

Cela étant, la transmutation semble plus facilement réalisable en spectre rapide que
thermique du fait de plusieurs parametres : la teneur admissible des AM en coeur est plus
élevé dans le cas rapide que dans le cas thermique (2.5 % pour les RNR-Na grands coeurs
et 5 % pour les RNR-Na de petites tailles [9] contre 1 % pour les réacteurs a eau sous
pression REP [10]) et les neutrons disponibles sont plus nombreux dans le cas rapide pour
réaliser la transmutation. Au final, la mise en ceuvre ou non de la transmutation résultera
d’un choix politique, qui devra arbitrer entre 'amélioration de la gestion des déchets et la
simplification au maximum du cycle combustible.

La potentialité de transmutation des réacteurs rapides peut étre un argument supplé-
mentaire pour les déployer relativement rapidement, sans attendre la crise majeure des
ressources en uranium.

1.3 La quatrieme génération

Le contexte actuel a donc remis en perspective le développement de I’énergie nucléaire
et des études prospectives [11] montrent que méme si toutes les sources d’énergie sont utili-
sées avec des hypotheses optimistes sur leur contribution a ’horizon 2050, le nucléaire sera

5En cycle Th /U, la régénération est possible en spectre thermique, mais en raison d’un bilan neutronique
tendu, il est plus simple de la réaliser en spectre rapide.
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indispensable pour résoudre le « casse-téte » énergétique et climatique. Plusieurs cadres de
réflexion autour de la question du développement d’une quatrieme génération de réacteurs
qui pourraient étre déployés vers 2040 et qui seraient capables de couvrir significative-
ment les besoins énergétiques, ont vu le jour. Parmi ces groupes de réflexion, le Forum
International Generation IV (GIF), lancé en 2000 par le ministere américain de I’énergie,
comprend 13 pays membres dont la France. GIF a spécifié les objectifs de ces réacteurs
de quatrieme génération : le nucléaire du futur doit poursuivre les progres en sureté de
la troisieme génération et doit étre capable d’économiser les ressources en uranium et de
réduire la production des déchets nucléaires, ce qui conduit a envisager le recours aux
neutrons rapides et au retraitement du combustible [12]. Six critéres ont été retenus pour
définir ces nouveaux systémes nucléaires :
— P’économie : compétitivité financiere de I'électricité produite ;
— la sureté : poursuivre la réduction de la probabilité et de I'impact des accidents
graves ;
— la gestion des déchets : mise en place d’un cycle fermé et réduction des déchets par
transmutation ;
— T'utilisation optimale des ressources : utilisation de systeme régénérateur ;
— la sécurité : lutte contre les risques de prolifération.

Un autre élément considéré par le GIF est I'emploi du nucléaire dans d’autres secteurs
que celui de I'électricité, tels que le dessalement d’eau de mer ou le chauffage collectif
en utilisant directement la chaleur, ou pour les transports en produisant massivement de
I’hydrogene ou de la chaleur industrielle dédiée a la production de carburants de synthese
[12].

Dans le cadre du respect des ces différents objectifs, six systémes nucléaires ont été
retenus :

— Réacteur rapide refroidi au sodium (RNR-Na) ;
— Réacteur rapide refroidi au gaz (RNR-G) ;

— Réacteur a tres haute température (RTHT) ;

— Réacteur refroidi a I'eau supercritique (RESC) ;
— Réacteur rapide refroidi au plomb (RNR-Pb) ;
— Réacteurs a sels fondus (RSF).

Tous les RNR et I'une des versions du RESC sont des systemes a neutrons rapides. Le
RSF est un systeme qui peut fonctionner soit avec des neutrons thermiques soit avec des
neutrons rapides, 'autre version du RESC et le RTHT sont a spectre thermique, I'intérét
de ce dernier résidant dans la production de chaleur a tres haute température.

Les axes majeurs étudiés en France au niveau industriel sont les systemes RNR-Na,
RNR-G et RTHT. Le CNRS et les Universités sont également engagés dans des études
liées aux réacteurs a sels fondus basés sur le cycle thorium. Le systeme RNR-Na, qui est
I'objet de notre étude, bénéficie d’un retour d’expérience considérable comparé aux cing
autres systemes, notamment avec Phénix et Superphénix, et permet la mise en ceuvre de
la surgénération et de la transmutation des AM.



1.4 Genése des RNR-Na 17

—
o l &
eénérateur
Collecteur chaud o
) = de vapeur 3
Collecteur froid 2 — g
= g
? & Turbine 8
Pa— o
l% o
Barres - T g
de controle @ —_— 2
2 l, = ‘L Genérateur g
- '
a
S || Condenseur
w
1 =
— S
R Source froide
odium —
SR ompe
primaire P o=
—

Sodium secondaire

Pompe

Sodium primaire (froid)
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1.4 Genese des réacteurs a neutrons rapides refroidi au sodium
(13, 14]

Les premiers pays a travailler sur la filiere rapide furent les Etats-Unis, la Grande
Bretagne et I'Union Soviétique. Le premier réacteur rapide au monde, baptisé Clemen-
tine, a été réalisé a Los Alamos aux Etats-Unis en 1946 : il s’agissait d’un « jouet de
laboratoire »[13], et le peu de chaleur qu’il dégageait était évacuée par un circuit de re-
froidissement au mercure. Le combustible utilisé était constitué de plutonium, ce qui était
une premiere a I’époque.

Il faut attendre 1951 pour que la premiere machine au monde a spectre rapide a
produire de I’électricité voit le jour a Idaho Falls aux Etats-Unis : il s’agit de I’Experimental
Breeder 1 (EBR1). Ce réacteur fournissait une puissance de 1000 kW, et évacuait la chaleur
dégagée via un mélange de potassium et de sodium, liquide a la température ambiante.
Au départ, le combustible était un uranium tres enrichi sous forme métallique, et & la fin,
un alliage a base de plutonium. EBR2, lui, atteignit sa pleine puissance en 1965 avec 20
MWe, et fonctionna pendant 30 ans : le concept de son circuit primaire de type intégré
était original.

Parallelement, les Russes fabriquerent dans les années 50, dans leur centre d’Obninsk,
un petit RNR, appelé successivement BR2, BR5, BR10, au fur et & mesure que sa puis-
sance thermique augmentait, pour atteindre finalement une dizaine de milliers de kW. Le
combustible utilisé a été tout du long de I'uranium tres enrichi.

Les Britanniques, eux, entreprirent des 1954, & Dounreay (Ecosse), la construction
d’un RNR rapide expérimental, le Dounreay Fast Reactor (DFR), mis en service en 1959,
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et qui fonctionna jusqu’en 1977. Il fournissait une puissance électrique de 15 MWe et le
combustible utilisé était comme pour les américains, un alliage d’uranium tres enrichi.

1.4.1 Rapsodie

En France, il faut attendre 1958, pour qu’un avant projet sommaire de Rapsodie soit
établi. Rapsodie fut la premiere étape du programme francais des RNR. Un contrat d’as-
sociation entre le CEA et Euratom fut signé pour couvrir la construction et 1'exploitation
de Rapsodie, qui incluait également la réalisation de deux RNR a puissance nulle destinés
a des études physiques :

— Harmonie, qui fut mis en service durant I’été 1965 et arrété en 1996, servait de
source intense de neutrons rapides afin d’étudier des matériaux et des enceintes de
protection contre les rayonnements ;

— Masurca (maquette de surgénérateur a Cadarache) fut mis en marche en 1966 et sert
encore de dispositif expérimental pour I’étude détaillée de caractéristiques physiques
diverses des RNR.

FEn 1967, eut lieu la divergence de Rapsodie avec une puissance de 20 MWth : le combustible
utilisé est novateur pour I’époque puisqu’il s’agit d’un mélange d’oxydes de Pu et d’U.

En 1970, une refonte du coeur permit de porter la puissance de Rapsodie a 40 MWth,
ce qui rendit possible la réalisation de nombreux essais d’irradiation indispensables pour
concevoir les combustibles des réacteurs suivants. La puissance du réacteur doit étre dimi-
nuée de presque de moitié a partir de 1980, a cause de ’apparition intermittente d’aérosols
de sodium radioactifs dans la double enveloppe entourant le circuit primaire.

FEn 1982, le réacteur fut définitivement arrété apres avoir réalisé des essais pour étudier
son comportement lors de situations accidentelles délibérément provoquées. Il est a noter
que Rapsodie fut un réacteur de recherche et qu’il n’a jamais servi a produire de 1’élec-
tricité, mais il a néanmoins rempli tous les objectifs qu’on lui avait fixés. Rapsodie servit
de modele aux Indiens et aux Japonais quand ils démarrerent le programme de RNR.

1.4.2 Phénix

Les objectifs de Rapsodie ayant été pleinement remplis, ’étape suivante était la con-
struction d’une centrale de démonstration. Les projets concurrents étrangers étaient nom-
breux, et les succes d’EBR2 aux Etats-Unis et de DFR au Royaume-Uni firent penser
que les débouchés industriels pour la filiere a neutrons rapides étaient proches. Dans ce
contexte de compétition, chaque pays décida de faire cavalier seul. Rappelons qu’a cette
époque, le déploiement du nucléaire s’annongait rapide et les ressources en uranium étaient
encore sous-estimées. La régénération était un enjeu industriel et stratégique majeur et
urgent.

Au milieu des années 60, les Etats-Unis étaient toujours en téte de la course de la filiere
rapide, avec notamment EBR2 et le réacteur Enrico Fermi qui commengait a fonctionner.
D’autres projets plus ambitieux étaient envisagés, comme par exemple le réacteur Fast
Flux Test Facility (FFTF), exclusivement dédié a la recherche, avec une puissance de 400
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MWth, dont la construction débuta en 1970 et le démarrage en 1980. D’autres projets
avaient été envisagés (RNR avec une puissance de 400 MWe), mais ne virent jamais le
jour.

En URSS, le développement des RNR connaissait un essor important. En 1964, la
construction d’un réacteur d’essai a neutrons rapides, BOR60, avec des performances si-
milaires a celles ’EBR2, débuta. La méme année, le chantier de BN350 démarra au Kaza-
khstan. Sa puissance thermique s’élevait a 750 MWth : il fut utilisé non seulement pour
produire de I’électricité, mais aussi pour dessaler de I’eau provenant de la mer Caspienne
(120 000 m? d’eau dessalée par jour [15]). En 1967, la réalisation d’un démonstrateur de
RNR fut entreprise, BN600, d’une puissance de 600 MWe. BN350 a cessé de fonctionner
en 1999 et BN600 devrait étre remplacé par son successeur BN80OO prochainement.

Les Anglais lancerent le chantier d’une centrale de démonstration de neutrons rapides
de 250 MWe, le PFR, en 1966. Son premier fonctionnement en puissance nominale eut lieu
en février 1977. PFR connut des difficultés persistantes avec ses générateurs de vapeur,
mais parvint & fonctionner néanmoins pendant 20 ans. En outre, du fait de la similarité
de PFR avec Phénix, cela permit de confirmer sur de nombreux points I'expérience de
Phénix.

Les Allemands, quant & eux, transformerent, dans le courant des annees 60, un réacteur
expérimental a neutrons lents, qui utilisait des circuits de refroidissement au sodium, en
réacteur a neutrons rapides, en remplacant le coeur existant, par un nouveau contenant
un mélange d’oxydes de Pu et d’U. Ils élaborerent le projet SNR300, qui consistait a
concevoir un réacteur de démonstration, mais dont le destin fut abrégé pour diverses

raisons politiques.

L’avant projet de Phénix fut établi en 1967 : la puissance fut fixée a 250 MWe. Le
choix du combustible se porta sur le méme type que celui utilisé pour Rapsodie : mélange
d’oxydes de Pu et d’U appauvri. Apres 5 ans de construction, la premiere divergence du
réacteur eut lieu en aotut 1973. La pleine puissance fut atteinte en mars 1974. Le bilan
d’ensemble du fonctionnement de Phénix a été tes positif de 1974 a 1989, la centrale ayant
été couplée au réseau durant les deux tiers du temps.

En outre, la surgénération a été validée, ainsi que la faisabilité industrielle du retraite-
ment d’un combustible usé contenant une forte teneur en Pu. Par la suite, Phénix a été
utilisé de plus en plus comme moyen d’irradiation expérimental. Jusqu’a la fin des années
80, les deux principaux programmes expérimentaux menés a Phénix furent la qualification
de combustibles a taux de combustion de plus en plus élevé pour améliorer I’économie
des RNR futurs, et l'essai d’autres configurations de coeur afin d’allonger les campagnes
entre deux rechargements et optimiser la surgénération (cceurs hétérogenes). Ces deux
programmes étaient menés pour le projet European Fast Reactor (EFR).

En 1990, deux nouveaux programmes furent lancés : le projet CAPRA pour consom-
mation accrue du plutonium dans les réacteurs avancés et le projet SPIN pour SéParation
et INcinération d’isotopes radioactifs, qui traitent de la faisabilité de la transmutation (ho-
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mogene et hétérogene) des actinides mineurs et des produits de fission & vie longue’. Ce
deuxieme projet devient I’axe 1 de la loi du 30 décembre 1991 (« loi Bataille »)® [14]. En
1990, des arréts d’urgence par réactivité négative entrainent I'interruption de la centrale®.
Commence alors une période, entre 1992 et 1998, ou les arréts de production dominent.
A partir d’octobre 1991, le réacteur est utilisé fréquemment & puissance nulle (en fait, a
puissance inférieure a 20 MWth) pour mener différentes mesures neutroniques pour cara-
ctériser les parametres du cceur et des tests de sureté (passage d’une bulle de gaz dans
le coeur, déclenchement d’arréts automatiques). Cela permet aussi, outre de réaliser des
études, de maintenir la compétence du personnel de conduite du réacteur.

FEn 1993 a lieu le 49°cycle d’irradiation, mais il faudra attendre 1998 pour la réalisation
du 50°cycle. Cependant, la découverte d'une fuite de sodium dans le circuit secondaire
entraine un arrét anticipé du réacteur sur celui prévu par le CEA, pour permettre la
rénovation du réacteur.

L’installation redémarre en 2003, avec une puissance de 145 MWe. Son arrét définitif a
eu lieu fin 2009. Le début du démantelement est prévu pour fin 2011 et s’échelonnera sur 15
ans [17]. Phénix a été un puissant outil d’irradiation, le flux régnant dans le réacteur étant
10 a 20 fois plus important que dans les REP, et des vitesses élevées d’endommagement des
matériaux furent atteintes. En outre, Phénix a apporté son concours a la qualification des
codes de neutronique permettant d’approfondir la connaissance des réactions nucléaires
dans le coeur d’'un RNR-Na, avec un programme expérimental d’irradiation de faibles
quantités d’isotopes purs (actinides, produits de fission) entre 2003 et 2005. L’analyse de
ces échantillons apres irradiation permettra de mieux connaitre les chaines de filiation, et
donc d’améliorer la précision des codes de calcul [16].

Dans la course aux démonstrateurs, les Etats-Unis et 1’Allemagne n’aboutirent pas
pour diverses raisons politico-techniques, malgré le fait que les centrales aient été concues
et en grande partie construites. Les Anglais, les Russes et les Francais parvinrent a la
réalisation d’un démonstrateur rapide fonctionnel.

"L’expérience Superfact a permis d’étudier le comportement de combustibles oxydes (U,Pu)O2 et de
matrices UO2 contenant 2 % et entre 20 % & 45 % d’actinides mineurs. Des irradiations de cibles ren-
fermant de 'américium ont été réalisées. Ces études sur la faisabilité de la transmutation sont menées
conjointement avec I’ATelier Alpha et Laboratoires pour ANalyses, Transuraniens et Etudes de retraite-
ment (ATALANTE), qui est dédié & la séparation poussée [16].

8Les deux autres axes de la loi Bataille sont : 1’étude des possibilités de stockage réversible dans les
formations géologiques profondes (axe 2) et ’étude des procédés de conditionnement et d’entreposage de
longue durée en surface ou en sub-surface de ces déchets (axe 3). Cette loi stipule que des recherches sur
la gestion des déchets doivent étre réalisées dans un laps de temps fixé (15 ans) pour pouvoir fournir en
2006, « une palette de choix de gestion aux décideurs politiques » [14]. Pour des précisions sur la loi du 28
juin 2006 se référer a I’Annexe C.

°Le phénomene initiateur de ces anomalies n’est pas clairement identifié (octobre 2009). Cela étant,
il y a une forte présomption que cela soit di & une expansion radiale des assemblages, sous l'effet d’une
impulsion localisée dans le coeur, suivie d'un retour vers le centre (gerbage). Cela semble étre le seul
phénomene physique cohérent avec 'amplitude et la rapidité de la transitoire du cceur.
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1.4.3 Superphénix

Les études préliminaires de Superphénix débuterent des 1971. La puissance fut fixée
a 1200 MWe, ce qui était un saut important par rapport a celle de Phénix (250 MWe).
Ce choix a été expliqué comme un moyen de disposer dans un avenir proche de RNR de
puissance comparable a celle des futurs REP, qui allaient étre mis en service par EDF.

Un consortium européen, comprenant la France, I’Allemagne, 1'Ttalie, la Belgique et les

Pays-Bas, fut monté. La premiere marche a pleine puissance de Superphénix eut lieu fin
1986. Le fonctionnement de Superphénix dura 11 ans et a été ponctué de divers incidents
et difficultés techniques, ainsi que de nombreux problemes d’ordre politico-administratif.
Sur les 11 ans de fonctionnement, de janvier 1986 a décembre 1996, le temps a été réparti
globalement ainsi :

— pendant 53 mois, la centrale a connu une exploitation normale, avec des périodes de
fonctionnement avec production d’électricité, des périodes d’entretien programmé et
des périodes d’essai ;

— pendant 25 mois, la centrale a été hors d’état de fonctionnement par suite de travaux
de réparation ;

— pendant 54 mois, la centrale, quoique techniquement en état de fonctionner, a été
en arrét par ’absence d’autorisation de fonctionner du fait de procédures en cours.

En juin 1997, la décision d’abandonner Superphénix fut prise par le gouvernement,

et entraina par conséquent I'abandon de la validation industrielle prévue a 1’échelle de
la centrale. Néanmoins, 'expérience acquise pour Phénix et Superphénix montre que la
conduite d’une centrale nucléaire est totalement réalisable. L’exposition des travailleurs
aux rayonnements y est inférieure a celles des centrales a eau. Du fait de son rendement
thermodynamique plus élevé que celui d’'un REP, les rejets thermiques a la source froide
y sont réduits de 30 %, et la quantité des produits de fission formés est diminuée de 20 %
(cf chapitre 6). En outre, 'expérience industrielle acquise sur le plutonium en tant que
combustible de RNR est considérable. Ces assemblages de combustible ont supporté des
irradiations deux fois plus importantes que celles soumises aux assemblages de REP. Enfin,
la possibilité de les retraiter et de les recycler a été démontrée.

1.4.4 Projet European Fast Reactor (EFR)

Le programme EFR consacré pendant 10 ans a ’étude d’une centrale a neutrons rapi-
des prototype d’un modele industriel est 'aboutissement de plus de 30 ans d’expérience. 11
visait la réalisation d’'un réacteur a neutrons rapides refroidi au sodium d’une puissance de
1500 MWe. Ce projet intégrait diverses améliorations par rapport & Superphénix!C. 11 fut
lancé a la demande d’'un groupement d’électriciens regroupant essentiellement la France,
le Royaume-Uni et I’Allemagne, avec 'appui de partenaires en Belgique, en Italie et en
Espagne. L’ingénierie était assurée par un groupe d’industriels rassemblant Framatome
(France), NNC (Royaume-Uni) et Siemens (Allemagne). La phase d’étude s’est déroulée

107 ’amélioration de lutte contre les feux de sodium, la diminution de la hauteur du crayon combustible
pour réduire la réactivité du vide, la modification des pompes primaires et des générateurs de vapeur [18].
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entre 1988 et 1998, et a bénéficié de 'appui d’un important programme de R&D coor-
donné entre les centres de recherche des pays participants, mais n’a pas débouché sur une
construction, du fait de ’arrét prématuré de Superphénix [18].

Il faut noter également qu’a cette époque, le programme nucléaire mondial s’est es-
souflé suite aux accidents de Three Mile Island et de Tchernobyl. De plus, de nouvelles
ressources en uranium ont été découvertes. Le déploiement des surgénérateurs n’est plus
une urgence industrielle, ce qui ajouté au contexte politique, peut expliquer en grande
partie la fermeture de Superphénix et 'abandon des RNR en tant que filiere industrielle.

1.4.5 Advanced Sodium Technological Reactor for Industrial Demon-
stration (ASTRID)[20, 19]

Depuis quelques années, le contexte énergétique et climatique laisse présager un retour
du nucléaire au niveau mondial. La question de ressource en uranium peut a nouveau se
poser dans les décennies a venir, et compte tenu des délais importants que nécessite le
développement d’une nouvelle filiere nucléaire (R&D, dossiers de sureté, ...), la France
tente de relancer un programme ambitieux sur les RNR-Na, répondant aux exigences de
Génération IV.

ASTRID est le prototype francais de réacteur de quatrieme génération qui devrait
étre mis en exploitation en 2020. Ce futur réacteur a neutrons rapides refroidi au sodium
permettra de régénérer la matiere fissile et de transmuter les déchets radioactifs. Ces
techniques, dont la faisabilité est prouvée en laboratoire, seront confrontées a 1’échelle
industrielle avec ASTRID. Ce démonstrateur industriel, de 600 MWe, qui devrait se situer a
Marcoule, s’inscrit dans la loi du 28 juin 2006 et pourrait précéder la téte de série d’un futur
réacteur commercial. Le projet, mené par le CEA, repose sur différentes collaborations en
France (Areva, EDF, et GDF Suez), ainsi qu’a l'international (notamment avec le Japon),
et bénéficie d'un financement de 650 millions d’euros pour la période 2010-2017, 'objectif
étant une construction a partir de 2017, pour un chargement du combustible en réacteur
en 2020. La filiere sodium a été privilégiée pour la construction de ce prototype car la
faisabilité technique de cette filiere est déja acquise et elle est donc la technologie la plus

mature pour envisager un déploiement industriel a I’horizon 2040.

1.5 Gestion des déchets et recyclage des matieres valorisa-
bles

Un des objectifs du GIF est la mise au point de systéemes qui permettent de réduire les
déchets radioactifs. Pour atteindre cet objectif, on peut envisager de transmuter dans le
coeur méme du réacteur les éléments les plus radiotoxiques et utiliser ainsi le flux important
qui y regne pour les faire fissionner. La transmutation est un sujet clé des lois de 1991 et
2006 relatives a la gestion des déchets nucléaires.
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1.5.1 Classification des déchets radioactifs

Les déchets radioactifs sont classés en fonction de leur niveau de radioactivité et de
la période radioactive des radionucléides qu’ils contiennent. Ils sont dits a « vie longue »
quand la période radioactive ou celle d’'un de leurs produits de décroissance est supérieure
a 30 ans. En fait, on peut définir les déchets a vie courte comme des déchets qui n’auront
plus d’influence radiotoxique apres le temps de refroidissement des assemblages usés, les
déchets a vie moyenne, comme ceux qui n’auront un impact que durant la période de
stockage en surface, et les déchets a vie longue, ceux qui auront une contribution majeure
a la radiotoxicité durant des milliers voir des millions d’années, et donc lors du stockage
en couches géologiques profondes. La législation francaise classe les déchets nucléaires en
cing catégories [21] :

— les déchets de tres faible activité (TFA) qui contiennent une activité de radionu-

cléides de l'ordre de 10 & 100 Bq.g7! ;

— les déchets de faible et moyenne activité a vie courte (FAMA-VC) dont l’ac-
tivité est située entre quelques centaines et un million de Bq.g™!. Leur radioactivité
devient comparable a la radioactivité naturelle en moins de 300 ans ;

— les déchets de faible activité a vie longue (FA-VL) issus des déchets radiferes
et graphites ;

— les déchets de moyenne activité a vie longue (MA-VL) principalement issus
des structures de combustibles usés. La plus grande partie de ces déchets dégagent
peu de chaleur mais certains d’entre eux sont susceptibles de relacher des gaz ;

— les déchets de haute activité (HA) qui contiennent les produits de fission (PF) et
les actinides mineurs (AM) séparés lors du traitement des combustibles usés et incor-
porés a chaud dans une matrice vitreuse. Ils contiennent 1’essentiel de la radioactivité
(plus de 95 %).

En pratique, les déchets radioactifs conditionnés en France représentent moins de 1
kg par an et par habitant. Ce kilogramme est composé & 90 % de déchets FAMA-VC ne
contenant que 5 % de la radioactivité totale, de 9 % de déchets MA-VL, de moins de
1 % de déchets HA, qui concentrent cependant 95 % de la radioactivité des déchets, et
pratiquement pas de déchets FA-VL [21].

Dans le combustible UOX irradié, les radionucléides a vie longue sont responsables de la
radiotoxicité potentielle & long terme!!. Dans le cas d’un cycle U/Pu, il s’agit de 'uranium
(U), du plutonium (Pu), des actinides mineurs (AM), principalement du neptunium (Np),
de americium (Am) et du curium (Cm), ainsi qu'une partie des produits de fission (PF)
et des produits d’activation (PA) [21]. Dans certains pays, les combustibles usés actuels
sont considérés comme un déchet. En France, ce combustible UOX usé est retraité pour en
extraire I'U et le Pu, réutilisés une fois en réacteurs. Dans le cas des RNR régénérateurs,
I'U et le Pu devront étre multirecyclés et ne pourront en aucun cas étre condidérés comme
des déchets. En se basant donc sur une stratégie ot I’U et le Pu sont séparés du combustible

Hle qualificatif potentiel désigne une période de temps dans le futur, durant laquelle nous sommes
capables actuellement de concevoir I’évolution de la société, c’est-a-dire quelques milliers d’années.
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usé et constituent une matiere valorisable, on peut distinguer alors quatre catégories de
déchets :

— les PF & durée de vie courte ou moyenne sont principalement le °Sr (30 ans) et le
137Cs (29 ans). Ces déchets sont principalement des émetteurs 3 tres actifs & cause
de leur courte période de décroissance. Leur stockage est par conséquent délicat,
mais restreint dans le temps (quelques dizaines a quelques centaines d’années). Leur
transmutation éventuelle n’est pas facilement envisageable car leur haute activité
les rend difficile & manipuler et nécessite une séparation isotopique qui n’est pas
envisageable ;

— les PF & vie longue, tels que 1''?°T ou le ?Tec, (cf tableau 1.8) sont aussi majori-
tairement des émetteurs 3. Leur durée de vie peut aller jusqu’a plusieurs millions
d’années, mais leur radiotoxicité potentielle est largement inférieure & celle des AM
(variant jusqu’a quatre ordres de grandeurs pour les RNR). Cependant, ces noy-
aux sont tres labiles dans 'argile, qui serait la roche majoritaire qui constituerait
les sites de stockage profond envisagés en France, et constituent donc un probleme
en termes de risque résiduel (retour de traces de radionucléides a la surface). Une
solution pourrait étre la transmutation par capture neutronique vers des noyaux
stables. Néanmoins, méme si elle est théoriquement possible, la transmutation des
PF-VL rencontre différents types de problemes techniques [22]. Pour certains PF,
il est nécessaire d’effectuer préalablement une séparation isotopique pour éviter de
régénérer l'isotope a éliminer (cas du césium), ce qui est difficile a réaliser aussi
bien sur un plan technique que financier. De plus, ces éléments sont de purs con-
sommateurs de neutrons et leurs faibles sections efficaces de capture (inférieures a
0.5 barns en spectre rapide et quelques barns en spectre thermique [23]) impliquent
une faible vitesse de transmutation. Concernant 'iode, aucun matériau incorporant
cet élément stable et pouvant fonctionner en réacteur n’a été identifié [22]. Enfin, le
technétium n’est pas un élément aussi labile que ce que l'on aurait pu présager, et
sa transmutation n’est plus envisagée. Pour toutes ces raisons, la mise en ceuvre de
cette option sur le plan industriel a été écartée [22]. Par conséquent, dans la suite de
notre étude, nous n’envisagerons que la transmutation des AM, les PF étant pour
leur part vitrifiés au moment du retraitement du combustible, comme c’est le cas
aujourd’hui ;

— les AM (Np, Am, Cm). Ces noyaux lourds représentent une radiotoxicité élevée :
ce sont principalement des émetteurs a et leur durée de vie peut aller jusqu’a
plusieurs centaines de milliers d’années. De maniere générale, dans les sites envisagés
en France, ces noyaux sont beaucoup moins labiles que les PF (aux Etats-Unis, a
Yucca Mountain, le 2"Np est 1’élément le plus labile), et par conséquent, ils au-
ront une incidence uniquement d’un point de vue d’un risque potentiel. Toutefois,
la radioactivité a est une source de chaleur importante qui peut influencer le condi-
tionnement de ces éléments avec les PF, ainsi que le dimensionnement des zones de
stockage des déchets [25] ;

— dans le cas d’un multirecyclage, le combustible lui-méme n’est pas un déchet a pro-
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prement parler. Mais lors de l'arrét de la filiere, 'inventaire du cceur devient alors
un déchet (cf chapitre 6).

Noyat R 907, 99T 107pq | 126, 1297 135 (g
Périodes (années) 7x10* | 1.5x10° | 2.1x10° | 6.5x10° | 1x10° | 1.6x107 | 2x10°

REP : Production (kg/an) | 0.11 15.5 17.7 4.4 0.44 3.9 7.7

RNR : Production (kg/an) | 0.16 0.33 20.3 11.0 1.12 6.6 37.5

TAB. 1.8: Principaux produits de fission a vie longue avec périodes de décroissance ra-
dioactive et taux de production associés pour un REP [25] et un RNR U/Pu de 1 GWe

Enfin, il faut noter que les déchets contiennent des traces des matiéres valorisables
séparées, qui dans certains cas ou la transmutation est envisagée, peuvent jouer un roéle
significatif du point de vue de la radiotoxicité.

1.5.2 Retraitement des combustibles usés : le cas francais

A T'heure actuelle, en France, le combustible usé issu des Réacteurs & Eau sous Pression
(REP) est retraité (usine de La Hague). En effet, le Pu contenu dans le combustible usé
est récupéré, via le procédé PUREX, pour étre recyclé et utilisé dans les combustibles
MOX!2, L'U est également séparé. Il contient encore environ 1 % d’23°U. 1l peut alors étre
réenrichi. Actuellement, 30 % de 1'U de retraitement est réenrichi, ce qui permet de faire
fonctionner deux tranches.

Le plutonium créé et I'uranium appauvri ne sont donc pas considérés comme des
déchets, car le Pu issu des combustibles UOX!? peut étre retraité pour fabriquer du com-
bustible MOX, et le Pu issu des combustibles MOX ainsi que I’'U appauvri issu des UOX
et des MOX peuvent étre utilisés comme combustible pour les RNR-Na. Les MOX usés ne
sont pas retraités et sont considérés comme matiere valorisable : ils constituent ’essentiel
des ressources en Pu civil, qui sera nécessaire pour le déploiement éventuel des réacteurs
régénérateurs.

Les PF et les AM, issus des combustibles usés des REP, sont considérés comme des
déchets. Ils sont incorporés dans une matrice de verre, puis conditionnés dans des con-
teneurs en inox : ce sont les colis CSD-V (Colis Standard de Déchets Vitrifiés). La plupart
de ces déchets de haute activité sont actuellement entreposés sur les sites des usines de
traitement des combustibles usés et dans les centres de recherche du CEA.

Une gestion siire et efficace de tous ces déchets, et en particulier des déchets HA et
MA-VL, est essentielle pour pouvoir envisager le développement d’un nucléaire sur le long
terme. Une des options pour la gestion des déchets HA et MA-VL est le stockage en couches
géologiques profondes des matieres et déchets radioactifs, qui est 'option de référence

12 Mixed OXides, composé d’uranium appauvri et de Pu a 7 %.
13Uranium OXide.
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retenue par la loi du 28 juin 2006. L’Agence Nationale des déchets radioactifs (ANDRA) a
été chargée par cette loi de concevoir et d’implanter un centre de stockage de ces déchets,
qui soit réversible pendant une durée d’au moins cent ans. Les installations souterraines
seront situées a environ 500 meétres de profondeur et se composeront de zones de stockage
pour les déchets HA et pour les déchets MA-VL, de galeries de liaison et d’installations
techniques. Les installations s’étendront sur 15 km? environ. La zone de stockage HA
comprendra environ 5000 alvéoles de stockage et la zone MA-VL en comportera une
quarantaine. La construction de ce site est prévue a ’horizon 2020 [27].

La radiotoxicité par ingestion semble alors un critere approprié pour évaluer la dan-
gerosité potentielle des déchets nucléaires a long terme. En effet, dans le cas d’un stockage
profond et au bout de quelques siecles, l'irradiation externe ne constitue plus le rique po-
tentiel majeur. C’est un risque d’incorporation d’éléments radioactifs, présents a I’état de
traces dans ’eau ou des aliments issus de 'agriculture, au terme d’un tres lent processus
de solubilisation et de migration, qui serait a redouter [21].

Nous nous intéressons également a la chaleur dégagée par les déchets pendant quelques
centaines d’années car c’est ce parametre qui permet de dimensionner les sites de stockage.

1.5.3 Stratégie pour la gestion des déchets

Dans le cas des REP aussi bien que dans celui des RNR, le Pu domine largement la
radiotoxicité du combustible usé entre 300 ans et 1 millions d’années (cf figures 1.2 et 1.3).
Mais, en France, ce Pu n’est pas considéré comme un déchet, ni aujourd’hui (MOX usé),
ni dans le cas des régénérateurs, puisqu'il représente la matiere fissile de ces systemes'4.

Dans I’étude que nous menons sur les RNR-Na, le Pu est recyclé dans le méme cceur.
Une fois le Pu retiré, ce sont les AM qui dominent largement la radiotoxicité apres 300 ans,
alors que jusqu’a 300 ans, les PF & vie moyenne (137Cs et OSr) sont plus radiotoxiques.
Par conséquent, pour diminuer la radiotoxicité potentielle des déchets a long terme, il
faut jouer sur la réduction de la quantité des AM dans les colis vitrifiés en utilisant, par
exemple, des techniques de transmutation (voir chapitre 6).

“Sauf en fin de vie du parc nucléaire, importance du Pu diminuant avec la durée d’exploitation du
parc.



1.5 Gestion des déchets et recyclage des matiéres valorisables 27

1010

10°

108
107

108

Radiotoxicité (Sv/GWe)

10°

10*

103 E,,,,,,,,|,,,,,,”| ...... ,,,,,,,,| ...... , ,,,,,,,|,,,,,,,,| ...... ,,,,,,,,|,,,,,
10 103 10* 10° 10° 107
Temps (ans)

F1a. 1.2: Radiotoxicité d'un cceur RNR U/Pu a I’équilibre en Sv/GWe : le Pu et 1'U sont
recyclés en cceur, les PF et les AM étant mis aux déchets

10°

10°

10*

Radiotoxicite (Sv/GWe.an)

10°

10?

10 10° 10 10° 10° 107 108
Temps (ans)

F1c. 1.3: Radiotoxicité d’un ceeur REP UOX actuel en Sv/GWe.an






Chapitre 2

Calcul Monte Carlo évoluant :
I’outil MURE et les méthodes
associées

2.1 Introduction

MURE, pour MCNP Utility for Reactor Evolution [28], est un code d’évolution écrit
en C++, qui réalise le calcul de I’évolution du combustible de réacteurs nucléaires au
cours du temps, en faisant des appels successifs au code de transport Monte Carlo de
particules MCNP [29]. Ce code d’évolution permet aussi un couplage de la neutronique
avec la thermohydraulique, en utilisant un code sous canal 3D, COBRA [30, 31]. Il est
né de la volonté de réaliser des études d’évolution combustible a partir de calculs de taux
de réaction issus d’'un code Monte Carlo. Méme s’il contient des méthodes spécifiquement
concues pour I’évolution du combustible des réacteurs, MURE peut également étre utili-
sé uniquement comme interface du code MCNP, en calcul statique, pour construire des
géométries et obtenir leur transcription en langage MCNP. Il dispose également d’une
interface graphique conviviale pour I'exploitation des résultats. MURE est développé es-
sentiellement & I'Institut de Physique Nucléaire d’Orsay (IPNO) et au Laboratoire de
Physique Subatomique et de Cosmologie (LPSC) de Grenoble, et est disponible a la NEA
depuis Mars 2009 [32].

2.2 Transport des neutrons : le code MCNP

2.2.1 Description

Le code MCNP (Monte Carlo N Particles) [29] est un code de transport probabiliste
de particules. Les particules traitées dans MCNP sont le neutron, I’électron et le photon.
Pour notre étude, nous ne considérons que les neutrons. MCNP est développé au LANL
(Laboratoire National de Los Alamos). La gamme d’énergie pour les neutrons dépend des



30 CHAPITRE 2. CODE DE SIMULATION

données nucléaires, qui pour certains isotopes, va jusqu’a 150 MeV. Pour tous les isotopes,
elle s’étend de 107! eV a 20 MeV, gamme adaptée aux calculs de systemes critiques.
Le transport des particules s’effectue a énergie continue et peut étre réalisé dans toute
configuration tridimensionnelle, ce qui permet la simulation de géométries exactes. MCNP
effectue un transport statique des particules, c’est-a-dire que le combustible n’évolue pas
durant le transport. C’est pourquoi le code MURE a été créé.

MCNP permet le calcul du flux et des taux de réaction & chaque position du systeme, du
coefficient multiplicateur (k.ss)... Pour ce faire, I'utilisateur doit fournir un fichier d’entrée
qui est lu par MCNP et qui comporte des informations concernant la configuration a
étudier, telles que la définition de la géométrie, la description des matériaux, la localisation
et les caractéristiques de la source de neutrons, les types de grandeurs a calculer (appelées
tallies) et un autre fichier (« xsdir ») qui contient les chemins d’acces des différentes sections
efficaces d’interaction des matériaux simulés en fonction de ’énergie des neutrons et de
la température. Le fichier d’entrée MCNP peut étre généré directement par MURE via
un programme C++, qui fait appel aux différentes fonctions de MURE pour définir le
systeme. Chaque matériau occupe une forme géométrique donnée : cette association est
appelée cellule. Chaque cellule peut étre divisée en plusieurs cellules pour obtenir plus de
détails lors du calcul de I’évolution.

2.2.2 Principe du Monte Carlo [29]

Le principe de base est de suivre la propagation d’une particule dans les cellules en ap-
pliquant les lois caractéristiques de ce mouvement. Une grande diversité d’histoires de neu-
trons dans une géométrie est simulée afin de remonter aux valeurs moyennes des grandeurs
physiques utiles. Le comportement moyen des particules dans le systeme physique réel est
ensuite déduit du comportement moyen des particules simulées, en utilisant le théoreme
de la limite centrale. Chaque particule est suivie de sa naissance a sa mort, et chaque étape
de son transport, c’est-a-dire ses interactions avec la matiere, est calculée. Pour ce faire,
il faut savoir :

si le neutron interagit ou non avec le milieu ;

— si oui, avec quel noyau du milieu il interagit ;

— quel type de réaction a lieu ;

— quelles sont les particules secondaires éventuellement émises.
La propagation d’une particule se décompose en plusieurs opérations successives, réalisées
par MCNP pour chaque neutron suivi.

A une énergie donnée E, la premiere étape consiste a effectuer le calcul du libre parcours

moyen A\(E), défini par :
1

olt B'(E) est la section efficace macrosocopique du milieu, qui s’exprime comme :

SNE)= Y Nio'(E) (2.2)

noyaux 1
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avec N; le nombre de noyaux i par cm? et ot

d’interaction du noyau i en cm?.

(E) la section efficace microscopique totale

La connaissance de A\(E) permet de réaliser le tirage aléatoire de la distance parcourue
I(E) avant la premiere interaction selon la loi :

I(E) = —A\(E) In(1 - p) (2.3)

ou p est un nombre aléatoire tiré uniformément dans [0;1].

Si le point d’interaction n’est pas dans la méme cellule (c’est-a-dire si 1(E) est plus
grande que la distance entre le point d’émission du neutron et le bord de la cellule), le
neutron est placé a la frontiere des deux cellules et les calculs précédents sur A(E) et 1(E)
sont refaits en considérant la section efficace totale ¥!(E) de la cellule dans laquelle le
neutron entre. Si le neutron n’a pas changé de cellule, le noyau k sur lequel a lieu la réaction
est déterminé en tirant un nombre p uniformément dans l'intervalle [0;1] ; le noyau k est
alors sélectionné par le test :

k-1 N k
D OSIHE) <px Y SPNE) <Y TINE) (2.4)
i=1 i=1 i=1

ot N est le nombre total de noyaux présents, X!/(E) la section efficace macroscopique
totale du noyau i. La quantité au centre de I'inégalité 2.4 est toujours la méme a matériau
et énergie donnés : en la multipliant par p, on construit une quantité qui lui est inférieure.
Comme on conserve toujours le méme ordre dans la liste des noyaux qui composent le
matériau, il existe un seul indice k dans cette liste telle que I'inégalité 2.4 soit vérifiée.
Comme l'intervalle entre les sommes partielles est proportionnel a la section efficace macro-
scopique X1 (E), plus cette section est grande, plus intervalle s’élargit, et plus le nombre
de valeurs de p qui sélectionnent le noyau k augmente .

Une fois le noyau k défini, le type de réaction r qu’il subit est déterminé de maniere

analogue :
r—1 R r
Y oiE)<px > oi(E) <> oi(E) (2.5)
i=1 i=1 i=1

ou 0;(E) est la section efficace microscopique de réaction i pour le noyau k précédemment
déterminé, R le nombre de réactions possibles pour le noyau k, et p un nouveau nombre
aléatoire tiré uniformément dans [0;1].

L’histoire du neutron peut suivre différentes voies : dans le cas d’une capture radiative,
le neutron est définitivement absorbé et I’histoire s’arréte la ; dans la pluplart des autres
réactions (diffusion, fission, réaction (n,2n) ...), le neutron survit, ou, un ou plusieurs
neutrons sont réémis. Leur énergie et leur direction sont tirées au hasard selon des lois

dépendant du type de réaction qui les a créés.
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Lors d’un calcul de transport, le neutron est suivi de sa naissance a sa mort. Dans
le cas d’'un systeme critique, les réactions de fission sont considérées comme une mort
pour les neutrons. Ainsi les neutrons sont suivis génération par génération, la source de
chaque génération étant formée par les sites de fission de la génération précédente. Dans
un calcul de criticité (KCODE dans MCNP), un cycle correspond au suivi de N neutrons
appartenant a la méme génération. Le passage au calcul du cycle suivant n’est entrepris
par MCNP qu’une fois que tous les neutrons de la génération en cours ont disparu. Un
grand nombre de neutrons est propagé a chaque cycle, et plusieurs cycles inactifs sont
nécessaires pour obtenir une convergence de la source de fission, ainsi que plusieurs cycles
actifs pour avoir une précision acceptable. Les cycles inactifs sont des cycles au cours
desquels les neutrons sont propagés dans la géométrie, mais aucun des résultats obtenus
pour effectuer le transport n’est utilisé pour le calcul des tallies. Ils servent & sauter les
premiers « états » qui ne sont pas assez convergés et qui introduiraient des biais dans le
calcul. Dés que la source de fission a suffisamment convergé, alors on peut, sans risque,

utiliser les neutrons pour calculer les tallies (flux,...).

2.2.3 Grandeurs utiles
Flux

Entre deux interactions, un neutron a une énergie constante E et sa contribution au
flux moyen de la cellule est @, ou | est la distance parcourue par le neutron entre deux
interactions et V le volume de la cellule ot ont lieu les interactions. Dans chaque cellule
ou élément de volume V, MCNP estime le flux moyen dans la cellule, intégré sur I’énergie
et normalisé par neutrons source simulés Ng! (dans un calcul de criticité, il s’agit des

neutrons issus des fissions), avec k le numéro de la trace considérée qui a une énergie Ey,

1 >0 U(E)
P, = N_SkT (2.6)

Il est & noter que l'on peut attribuer un poids a la particule MCNP pour pouvoir

comime :

explorer des zones plus éloignées de la source de neutrons, et par conséquent qui risquent
d’étre moins peuplées de neutrons. Par exemple, on peut définir, que lors d’une réaction
absorbante, au lieu que la particule disparaisse, elle continue a étre propagée mais avec un
poids, inférieur a 1, qui correspond a la probabilité que la particule n’ait pas été absorbée :
si x est la probabilité de la particule a étre absorbée, alors la particule continue a se
déplacer avec une probabilité de 1-x, et ainsi de suite pour toutes les réactions qui sont
censées conduire a la disparition de la particule. Si on prend en compte le poids w de la

particule, le flux s’écrit comme :

i Zk I(Ey)w

L
° Ng¢g V

Le flux MCNP est normalisé par neutrons sources : pour avoir un flux par seconde, il faut normaliser
le flux MCNP en prenant en compte la puissance du réacteur, c’est-a-dire le nombre de fissions par seconde
(cf paragraphe 2.3.4) : cela est fait en dehors de MCNP par le code MURE.
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Cette définition est équivalente a celle de I’équation 2.6 dans laquelle le poids est pris égal
al.

Taux de réaction moyen

Les calculs des taux de réaction sont indispensables pour résoudre les équations de
Bateman, et ainsi, réaliser I’évolution du combustible. Ce calcul est réalisé par MCNP
sur demande de 'utilisateur (tally multiplicateur). Dans une cellule donnée, le taux de

réaction microscopique induit par ce neutron d’énergie E est w pour une réaction et
un isotope considérés. Le taux de réaction microscopique moyen dans une cellule donnée

s’exprime comme :

(o®)id = > o] (B )L(Er)

N = (2.7)

avec <O"I>>g le taux de réaction microscopique moyen du noyau i pour la réaction j dans
une cellule et O'g (Ek) la section efficace de la réaction j du noyau i, cette section efficace
étant traitée de maniere continue. Le taux de réaction s’obtient en multipliant le taux
de réaction microscopique par N; qui est le nombre de noyaux i par cm?. Il est & noter
qu’avec MCNP, le calcul de taux de réaction peut étre réalisé sur des matériaux qui ne sont
pas présents dans la géométrie (matériaux perturbatifs). Cette caractéristique de MCNP
permet de mettre en place le calcul d’évolution du combustible. En effet, il est nécessaire
de connaitre les taux de réaction des noyaux qui vont apparaitre lors de I’évolution, méme
s’ils ne sont pas tous présents dans la géométrie initialement. De ceci, il découle que 'erreur
statistique sur le taux de réaction d’un noyau donné dépend peu de sa concentration en
premiere approximation, puisque chaque trace contribue au calcul du taux de réaction de
chaque noyau.

Section efficace moyenne

La section efficace moyenne (ou section efficace a 1 groupe) peut étre extraite de MCNP
en faisant le rapport des quantités décrites précédemment dans les équations 2.6 et 2.7.

()] = (o) (2.8)

Il est a noter que pour simuler le transport des neutrons, MCNP calcule la valeur de
la section efficace macroscopique totale du matériau a une énergie donnée. Les valeurs des
sections efficaces moyennées pour chaque noyau, dans chaque matériau et pour chaque
cellule sont extraites de MCNP & la demande de 'utilisateur (demande de tally).

Désormais, dans ce chapitre, lorsque nous parlerons de sections efficaces, il s’agira
de sections efficaces moyennes, qui pourront varier avec le temps, le spectre en énergie
évoluant lui-méme avec le temps.
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2.3 Méthodes et évolution standard dans MURE

2.3.1 Equations de Bateman

Différentes voies sont possibles pour créer ou faire disparaitre un noyau sous irradiation
d’un flux neutronique. Il s’agit essentiellement de captures neutroniques, de fissions, de
désintégrations radioactives et de réactions (n,2n). Les équations de Bateman traduisent

2. en fonction de ce qui est produit

la variation du nombre de noyaux d’un isotope donné
et de ce qui est détruit. Ce sont des équations différentielles du premier ordre, de la forme

suivante, dans une cellule donnée :

dN;
dtl = _U;zbsq)Ni + Z O’j_,iq)Nj — )\zNz + Z Aj—»iNj (29)
JFi J
réaction décroissance

— N; est le nombre de noyaux i ;

- @af‘bs est le taux de réaction moyen d’absorption du noyau i ;

— ®oj_,; est le taux de réaction moyen du noyau j de la réaction produisant i ;

— \; est la constante de décroissance totale du noyau i ;

— Aj_; est la constante de décroissance du noyau j sur le noyau i.
Les deux premiers termes correspondent aux réactions neutroniques (capture, fission, ...)
et les deux derniers aux décroissances naturelles des noyaux. L’approche générale pour la
résolution de ces équations, représentant ’évolution d’un ensemble N; de noyaux, implique
la définition d’une matrice d’évolution pour chaque cellule évoluante. Pour simuler I’évo-
lution du combustible, il faut résoudre numériquement le systeme d’équations de Bateman
dans chaque cellule évoluante. Une méthode Runge-Kutta d’ordre 4 & pas variable a été
choisie pour son efficacité.

Ces équations peuvent s’écrire sous forme matricielle, comme une matrice carrée A de
dimension n, ou n est le nombre de noyaux qui évoluent dans la cellule [28] :

AN (t)
dt

= AN(t) (2.10)

avec ﬁ(t) le vecteur des nombres de noyaux dans la cellule :

N(t) = .j.(‘t) (2.11)

2Les isomeres sont aussi pris en compte.
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Les éléments de la matrice sont :
Aii == _)\i - O'gbs‘l) (212)

Aij = O'jﬂl'q) + )\jﬂi (213)

ou A;; représente la disparition du noyau i et A;; la création du noyau i par réaction
nucléaire sur j (0;_;®) et par décroissance naturelle (\;_;) [33].

Du fait de I’évolution du combustible, la forme du spectre va étre modifiée, et par
conséquent les sections efficaces moyennes vont aussi changer. Au cours du temps, la
distribution spatiale du flux va également varier. o et ® ne sont donc pas des constantes
en fonction du temps et 'équation 2.9 s’écrit en fait :

dN;
dtl = _O_gbs (t)‘l)(t)Nl + Z O'jﬂl'(t)q)(t)Nj — >\1Nz + Z >\j~>iNj (214)
JFi J
réaction décroissance

On obtient un systeme non linéaire. Pour pouvoir résoudre cette équation, le code MCNP
est couplé a I’évolution. En effet, MCNP fournit a chaque nouvelle composition du systeme,
la valeur du flux et des sections efficaces associée. Pour une composition du systeme donnée,
MCNP calcule le flux et les sections efficaces. Ces deux données sont supposées constantes
pendant l'intervalle de temps d’évolution sur lequel les équations de Bateman décrites par
2.9 sont résolues 3. Une nouvelle composition du systéme est alors obtenue. De nouveau,
un calcul MCNP permet de déterminer le flux et les sections efficaces prenant en compte
les nouvelles concentrations des matériaux du systeme. Et ainsi de suite, les calculs MCNP,
qui donnent (o¢) pour chaque nouvelle concentration, alternent successivement avec les
intégrations des équations de Bateman, calculées avec les taux de réaction obtenus par

MCNP, qui fournissent les nouvelles compositions du combustible nécessaires au calcul
suivant de MCNP.

2.3.2 Schéma général d’une évolution

Un calcul d’évolution dans MURE est une succession de calculs MCNP et d’intégrations
des équations de Bateman sur un intervalle de temps donné. Ce processus itératif se déroule
comme suit (cf figure 2.1) :

— une fois que tous les matériaux initialement présents dans la géométrie sont définis,
la liste des noyaux qui vont apparaitre durant I’évolution est construite une fois pour
toute au début de I’évolution : c’est ce qu’on appelle I'arbre des noyaux. Cet arbre
prend en compte les différentes relations de filiation, de descendance et d’ascendance,
soit par réaction nucléaire, soit par desintégration, qui peuvent exister entre les

3En réalité, si on maintient la puissance du réacteur constante, seule la section efficace est constante
sur l'intervalle At;, qui sépare deux calculs MCNP. Le flux, lui, est constant sur une subdivision de cet
intervalle At;, car @ est renormalisé pour avoir une puissance constante (cf paragraphes 2.3.3 et 2.3.4).
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différents noyaux du systéme. Des hypotheses simplificatrices peuvent étre faites
pour réduire le nombre de noyaux?, et par conséquent le temps de calcul [33].

— le fichier d’entrée MCNP avec la composition au temps initial t; est construit et un
calcul MCNP est exécuté (tous les tallies nécessaires pour le calcul des flux moyens et
des taux de réaction dans les cellules évoluantes sont construits automatiquement) ;

— les équations de Bateman sont résolues sur I'intervalle At;, avec une méthode Runge-
Kutta a 'ordre 4 et en utilisant les flux et les taux de réaction calculés par MCNP ;

— un nouveau fichier MCNP, avec les nouvelles compositions a t;11 = t; + At;, est

réalisé.

Arbre des noyaux

(décroissances et réactions)  <a><®” 4N @? 4N
SN_AN —=AN
dt 7 dt
Définition du systéme ——> MCNP > MCNP = eeemeeeeeees — MCNP
(géométries, matériaux, source ...) t=0 +conditions t=Af; +conditions t=I At
d'évolution d'évolution

F1a. 2.1: Schéma d’un calcul d’évolution dans MURE [28]

2.3.3 Différentes discrétisation du temps dans MURE

Dans MURE, il y a trois niveaux de discrétisation du temps [28] (cf figure 2.2). Le
premier définit les temps auxquels ont lieu les calculs MCNP. Le deuxieme, qui est une
subdivision réguliere du premier niveau, permet de déterminer des instants communs a
toutes les cellules pour appliquer les méthodes de controle de 1’évolution. Le troisieme
est invisible a l'utilisateur et est utilisé pour I'intégration de I’équation de Bateman. Ces
différents niveaux sont détaillés ci-dessous :

— At;, le pas de temps MCNP : tous les At;, un calcul MCNP est exécuté. Ces pas de
temps sont déterminés par 'utilisateur et peuvent ne pas étre constants. Durant ces
intervalles, les sections efficaces o sont considérées constantes ;

- 0t; = %, la discrétisation de 'intervalle At; : chaque At; est divisé en Nirx pas de
temps égaux (pas RK). Par défaut, le nombre de pas Nrg est fixé a 10 . A chaque
temps t;= 0t; x i, les équations de Bateman sont construites avec des taux de réaction
donnés. Les méthodes de controle de I’évolution peuvent étre appelées a ces temps.
Les taux de réaction donnés seront fonction de la méthode de controle choisie : si
on opte pour un controle de I’évolution a puissance constante, le flux moyen sera
renormalisé & chaque dt;. Le flux est considéré comme constant sur I'intervalle dt; ;

— dt;, une subdivision de l'intervalle dt; qui est automatiquement construite par la
méthode d’évolution Runge-Kutta d’ordre 4 a pas variable. Durant cet intervalle, les

4Simplification par temps de demi-vie minimum (par défaut dans MURE : 1 h), simplification des
réactions dont la section efficace est jugée trop peu significative, simplification par absence de données.
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sections efficaces microscopiques et les flux sont gardés constants. Ces intervalles dt;
ne sont pas nécessairement les mémes selon les cellules considérées.

Pas Ati
Calcul MCNP
Sections efficaces constantes

—': e :' Cellule 1
—". e :::' Cellule 2
—n STRET P R PR T BT ::::' Celule 3

Evolution Pas RK variables
Méthode Runge-Kutta
Flux et sections efficaces constantes

F1G. 2.2: Découpage temporel dans MURE

2.3.4 Controle de I’évolution

L’évolution dans MURE peut se faire avec différents parametres de controle définis
par l'utilisateur, comme ’ajustement régulier de la valeur du flux a intervalles de temps
égaux choisis suffisamment petits (pas RK : dt;) pour maintenir la puissance du réac-
teur constante, ou la mise en ceuvre d’un rechargement combustible avec des temps de
rechargement et de refroidissement associés (voir chapitre 3), etc ...

Tous les calculs d’évolution présentés ici seront effectués a puissance constante. Entre
deux calculs MCNP, la concentration des noyaux varie, ce qui entraine une évolution de la
puissance sur l'intervalle At;. Par conséquent, pour maintenir une puissance constante, le
flux moyen doit étre renormalisé. Les instants auxquels a lieu cette renormalisation sont les
pas de temps dt;, qui sont définis précisément pour pouvoir recalculer le flux dans toutes
les cellules a des instants communs. Les sections efficaces sont constantes sur l'intervalle
de temps At;, le flux est constant sur l'intervalle de temps dt; : les taux de réaction sont
donc constants sur t;.

Pour ramener les grandeurs utiles a leurs valeurs correspondantes a la puissance souhaitée,
il faut les normaliser par un facteur o,pmm, correspondant a cette puissance. MCNP calcule
des flux neutroniques normalisés par neutron source ¢m,cnp- A chacun de ces pas dt;, le taux
global de fissions par neutron source est calculé, en sommant les taux partiels de fission
par neutron source pour tous les noyaux de toutes les cellules. Cela revient a calculer une
puissance par neutron source Pp,ep, :

Pmcnp = Z Z O-Z’fZSN@]QZ(ﬁ%wnp (215)
(2]
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J,fis
i
d’atomes de Iisotope i dans la cellule j, Q; la chaleur dégagée par la réaction de fission de

ol o est la section efficace de fission de l'isotope i dans la cellule j, Ng le nombre

lisotope i et ®7 le flux dans la cellule j. Le facteur de normalisation avy,rm, & la puissance
thermique P souhaitée s’exprime alors comme :

P
Cnorm = 7 (2.16)

menp
Par conséquent, a chacun des pas RK, la matrice d’évolution (cf paragraphe 2.10) est
réécrite et résolue en considérant la nouvelle normalisation du flux.

2.4 Optimisation de I’évolution dans MURE

Les calculs Monte Carlo permettent de simuler des géométries complexes de systemes
nucléaires de facon exacte, mais sont trés gourmands en temps de calcul. En outre, la con-
naissance de la propagation des erreurs statistiques est un point essentiel lors de couplage
de différents codes de calcul (c’est le cas du code MURE qui associe un code Monte Carlo et
un code d’évolution). Dans cette section, nous nous efforcons de quantifier la propagation
de l'erreur statistique sur les taux de réaction intrinseques a la méthode Monte Carlo lors
de I’évolution d’un assemblage ; nous détaillons la mise en place d’une méthode permettant
de réduire le temps de calcul (méthode multigroupe [34]) et nous étudions la sensibilité
de cette méthode sur une évolution coeur ; enfin, nous présentons une comparaison d’évo-
lutions ceeur réalisées avec et sans I'utilisation d’une méthode prédicteur-correcteur pour
quantifier le gain de précision apporté par ce procédé. Le but de ces méthodes est de
trouver un compromis acceptable entre le temps de calcul et la précision des résultats
recherchée.

2.4.1 Propagation de ’erreur statistique sur un assemblage

Dans MURE, comme nous venons de le voir, une évolution standard est une succession
d’exécutions de calculs MCNP et d’intégrations des équations de Bateman sur un intervalle
de temps donné. Dans le but d’évaluer la propagation de I’erreur statistique, une évolution
de 5 ans sur le méme assemblage combustible de RNR-Na, & combustible U/Pu (Pu-MOX
refroidi 30 ans) sans actinides mineurs au démarrage®, avec les mémes conditions initiales,
est réalisée 50 fois avec 50 germes aléatoires différents. L’évolution est réalisée avec 10000
particules par cycle, 100 cycles inactifs et 200 cycles actifs. Une source de fission stabilisée
est utilisée comme source initiale®. La dispersion sur les inventaires (cf figures 2.6 et 2.7)
et les sections efficaces microscopiques moyennes (cf figures 2.9 et 2.8) a été calculée a
la fin de I’évolution. Par exemple, pour calculer la dispersion sur la masse de 2*°Pu en
fin d’évolution, la valeur de la masse du 23Pu (cf figure 2.6), & ce temps et pour chaque

®Voir caractéristiques de I’assemblage dans le chapitre 3.
bCette source a été calculée avec 2000 cycles actifs, 300 cycles inactifs et 5000 particules par cycle :
trois calculs MCNP ont été effectués en prenant a chaque fois la nouvelle source obtenue.
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évolution, est placée dans un histogramme. Pour chaque noyau, la valeur moyenne (u) et
lécart type (o) de I'histogramme sont récupérés. La dispersion est alors calculée comme
%100. Elle est ensuite placée dans la figure 2.6, en fonction de la masse atomique.
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F1aG. 2.3: 50 évolutions de la masse du 2Pu  Fia. 2.4: Zoom de la masse des 50 évolu-
avec 50 germes aléatoires différents tions de la masse du 23°Pu

F1a. 2.5: Propagation de lerreur statistique

La premiere observation que 'on peut faire est que l'erreur statistique est inférieure a
1 % (cf figure 2.6) pour quasiment tous les noyaux. Parmi les noyaux les plus abondants,
la dispersion du 23"Np fait partie des plus élevées du fait que ce noyau est produit par
réaction (n,2n), qui est une réaction a seuil (autour de 5 MeV), et donc, par des neutrons
de tres haute énergie. Ces neutrons sont peu produits par les fissions, et de plus, survivent
trés peu de temps au-dessus du seuil (n,2n), puisqu’ils perdent beaucoup d’énergie lors
des premieres diffusions inélastiques qui dominent dans cette gamme d’énergie. Du fait du
nombre plus réduit des neutrons a haute énergie, I’erreur statistique sur le taux de réaction

(n,2n) est plus grande.

La seconde observation est que la dispersion augmente avec le nombre de masse A,
du fait de 'accumulation des erreurs statistiques avec les captures neutroniques succes-
sives. Cela s’observe & partir du ?*2Pu jusqu’aux isotopes du californium (cf figure 2.7).
Néanmoins, les erreurs observées restent raisonnables (inférieures & 0.2 % pour les noyaux
les plus abondants, cf figure 2.7) et des évolutions avec plus de statistiques peuvent étre
réalisées. Seuls le 247Cf et le 24"Bk ont respectivement des dispersions de Pordre de 9 % et
3 % (cf figure 2.6). Cela provient de accumulation des erreurs lors des captures succes-
sives pour arriver a la formation de ces noyaux. Il est a noter que pour un assemblage de
REP [33], la dispersion relative apres une évolution est légerement plus élevée que pour
le cas de notre assemblage RNR, ce qui est sans doute du aux effets d’auto-absorption
et aux variations du spectre, moins importants en spectre rapide. Enfin, les incertitudes
statistiques restent en général largement inférieures aux erreurs provenant des incertitudes
sur les données nucléaires, notamment les sections efficaces [35].
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2.4.2 Accélération du calcul Monte Carlo
Principe de approche multigroupe

Lors d’une évolution standard, MCNP calcule a chaque collision de chaque neutron
dans chaque cycle actif le flux et les taux de réaction nécessaires a la résolution des équa-
tions de Bateman. Le nombre treés important de tallies nécessaires pour extraire ces taux
de réaction (1 tally de flux associé a 1 tally multiplicateur) est tres couteux en temps
de calcul, et ce d’autant plus qu’il faut rechercher les sections efficaces de chaque noyau
évoluant sur l'intervalle d’énergie considéré et les interpoler pour les obtenir a 1’énergie
voulue.

Pour réduire ce temps de calcul, une des solutions est d’optimiser le processus du calcul
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du taux de réaction en réduisant le nombre de recherche de sections efficaces a I’énergie
adéquate. Au lieu d’incrémenter les tallies précédents pour le calcul des taux de réaction
a chaque interaction, on construit seulement un spectre en énergie pour chaque cellule
dans MCNP, ce qui impose un découpage énergétique explicite : on travaille alors sur
des groupes d’énergie et non plus en ponctuel, ¢’est la méthode multigroupe. Ainsi, on
s’affranchit a la fois du tally multiplicateur, de la recherche de la section efficace et de
son interpolation a chaque collision de chaque neutron dans chaque cycle actif. Les taux
de réactions sont alors calculés en dehors de MCNP par MURE, une fois la simulation
neutronique terminée. Pour chaque cellule, on calcule le taux de réaction une seule fois,
et non plus & chaque collision qui a lieu dans la cellule, pour chaque cycle actif et pour
chaque neutron qui traverse la cellule. Le nombre de recherches de la section efficace a
I’énergie E est au plus égale au nombre de bins du découpage, pour une cellule donnée,
quelque soit le nombre de particules injectées dans le systeme, le nombre de cycles actifs,
et le nombre collisions qui a pu avoir lieu dans la cellule. Il faut bien noter que le transport
des particules reste le méme qu’en méthode standard, et que le k.s; est toujours calculé
en énergie continue : seule la maniere de calculer le flux et les taux de réaction intervenant
dans les équations de Bateman sont approximés.

Le choix des frontieres des groupes et du nombre de groupes est important : un nom-
bre suffisant de groupes doit étre choisi pour représenter correctement les effets d’auto-
protection. Du fait du grand nombre de ses résonances et de ses variations d’amplitude
importantes, la section efficace de capture de 1'***U (cf figure 2.10) a été choisie pour
définir le découpage en énergie, qui est représenté dans le tableau 2.1. Par défaut, 17900
groupes d’énergie sont définis. Ce nombre peut étre augmenté pour améliorer la précison
du calcul.

500 bins par decade 1000 bins par decade
£100 bins par decade 5000
[ bins
par
decade

500 bins
par decade

10°

10% i

: 238
L 52U (1500.1 K, ENDFB?)

SN

Section efficace totale (barn)

104 10° 102 107 1 10 100 100 10" 100 10° 10
E (eV)

Fic. 2.10: Découpage énergétique sur la section efficace totale de 1'***U (1500 K, base
ENDFB-7)

Le principal avantage de cette méthode est le gain en temps CPU : un gain d’un facteur

20 environ (cf tableau 2.7). La précision des résultats est satisfaisante pour les systemes
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107% eV-1 eV

Energie

1 eV-10 eV

10 eV-10 keV

10 keV-0.1 MeV

0.1 MeV-20 MeV

100

Bins par décade

500

5000

1000

500

TAB. 2.1: Nombre de bins par décade du flux en fonction des groupes d’énergie [28]

thermiques, erreur relative étant d’environ de 1 % comparée a une évolution standard
[36], et une étude de sensibilité de cette erreur pour les réacteurs rapides est présentée
dans le paragraphe suivant.

Etude de sensibilité sur un calcul coeur en méthode multigroupe

Idéalement, il serait intéressant de calculer la dispersion sur un grand nombre d’évo-
lutions standards et de voir si la dispersion multigroupe obtenue par 1’évolution coeur
multigroupe est cohérente avec la dispersion standard. Cependant, le temps nécessaire
pour réaliser 50 évolutions standards pour un coeur complet est trop long. Pour ces raisons
pratiques, le processus a été inversé.

Niveau assemblage

L’équivalence entre la dispersion standard et la dispersion multigroupe est d’abord vérifiée
au niveau assemblage. La figure 2.11 montre que I’erreur statistique pour les noyaux les plus
abondants est inférieure & 0.2 % avec les deux méthodes. Pour ces noyaux, la dispersion est
plus faible dans le cas multigroupe (cf figure 2.11). La dispersion de ces noyaux sera donc
moins étalée et la contrainte sera plus sévere sur le calcul d’écart entre les 50 évolutions
coeur multigroupe et I’évolution standard.

’0\3 1.2 C Standard| Multi
‘w’ C + * Cf |JeCf
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o 08 F KAm[KAm
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Fig. 2.11: Comparaison de la dispersion pour un assemblage RNR-Na en méthodes
standard (plein) et multigroupe (vide)
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Niveau coeur

Pour étudier la compatibilité de la dispersion statistique de I’évolution cceur multigroupe
avec ’écart entre les deux méthodes, le réacteur a neutrons rapides a caloporteur sodium
(RNR-Na) décrit dans le chapitre 3 est considéré. 50 évolutions indépendantes avec la
méthode multigroupe (17900 groupes) sont réalisées, permettant ainsi le calcul de la
dispersion. Une évolution coeur standard est réalisée pour fournir une estimation de 1’écart
entre les deux méthodes. Pour voir si 'erreur est compatible avec la dispersion, ’écart entre
I'inventaire moyen d’un noyau calculé d’apres le résultat des 50 évolutions multigroupes et
I'inventaire du méme noyau en évolution standard est calculé en fin d’évolution (tableau
4.1). Le méme procédé est mis en ceuvre pour les sections efficaces (tableau 2.3).

Noyaux | Dispersion (%) | Ecart (%)
28y 0.002 -0.048
238py 0.026 0.501
239py 0.022 0.401
240py 0.006 -0.021
24lpy 0.022 -0.001
242py 0.007 0.013

241 Am 0.056 0.103

243 Am 0.100 -0.142
244Cm 0.062 0.571
Z7Np 0.273 0.509

TaB. 2.2: Dispersion statistique a t = 5 ans des 50 évolutions coeur en multigroupe sur
I'inventaire en masse et écart avec I’évolution standard pour les principaux noyaux

Noyaux Dispersion (%) | Ecart (%)
28U (n,7) 0.095 0.468
239Py (n,fis) 0.033 -0.1190
240Py (n,y) 0.064 -0.107

24Py (n,fis) 0.069 -0.069

TaB. 2.3: Dispersion statistique a t = 5 ans des 50 évolutions coeur en multigroupe sur
les sections efficaces microscopiques et écart avec I’évolution standard pour les principaux
noyaux

Meéme si ’écart entre les 50 calculs d’évolution multigroupe et le calcul standard est
plus important que la dispersion statistique (cf tableaux 2.2 et 2.3), il reste néanmoins
inférieur & 1 %. Les écarts les plus importants se retrouvent sur les noyaux produits par
des réactions & seuil (?*"Np, plus faible statistique de neutrons) et les noyaux produits par
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captures successives ce qui entraine une accumulation de 'erreur (?*4Cm et 2 Pu produit
par décroissance o du 2*2Cm en 163 jours).

En outre, si le nombre de groupes est doublé (augmenté de 17900 groupes a 35800
groupes), P'écart est diminué de plus d’un facteur 2 (cf figure 2.12) sur l'inventaire du
239Pu en fin d’évolution. Cependant, si le nombre de groupes est de nouveau multiplié par
deux (de 35800 groupes a 71 600 groupes), le gain obtenu sur I’écart est alors seulement de
0.1 % : il n’est donc pas nécessaire d’augmenter le nombre de groupes initial plus de deux
ou trois fois. De plus, I’écart sur la valeur de I'inventaire du ?*Pu en fin d’évolution, entre
la méthode standard et les méthodes multigroupes (17900, 35800 et 71600 groupes),
méme s'il n’est pas compris dans la dispersion statistique, reste inférieur au pourcent (cf
tableau 2.4).

Les écarts entre les méthodes standard et multigroupe sont principalement dus au fait
que dans la méthode multigroupe, les traitements par MCNP des résonances non résolues
(au-dela de 2 keV, le seuil dépendant des noyaux’) via les tables de probabilité ne sont plus
utilisés pour le calcul des taux de réaction (du fait de 'implémentation de la méthode) :
cela a un impact plus grand pour les réacteurs rapides (cf Chapitre 4, paragraphe 4.2.3),
mais dans le cas des réacteurs thermiques, des écarts entre les méthodes standard et
multigroupe peuvent aussi apparaitre, provenant eux, du traitement de ’autoprotection

pour le calcul des taux de réaction, utilisés dans les équations de Bateman®.

=3
X
=3

6200

5600

T T T T T T T T X

48 5

44 46
Time[years] Time[years]

F1G. 2.12: Evolution de la masse du 23*Pu pour 50 évolutions & 17900 groupes (noir),
1 évolution a 35800 groupes (rouge), 1 évolution a 71600 groupes (bleu) et 1 évolution
standard (vert)

2.4.3 La méthode prédicteur-correcteur

Désormais, tous les calculs effectués, cceur ou assemblage, seront réalisés avec la mé-
thode multigoupe avec 17900 groupes.

"Pour ENDFB-VI : [2.25 keV ; 25 keV] pour '’**U, [10 keV ; 149.03 keV] pour I'***U et [2.5 keV ; 30
keV] pour le *9Pu [29].
8Le transport est effectué en continu et I’autoprotection est donc prise en compte pour le calcul du k..
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Nombre de groupes | Masse (kg) | Ecart (%)
17900 (50 évolutions) 6 296 0.40
35800 6 282 0.17
71 600 6 281 0.16
Standard 6271 /

TAB. 2.4: Ecart sur I'inventaire du 2*°Pu en fin d’évolution pour différents nombre de

groupes

Principe de la méthode prédicteur-correcteur

Pour améliorer la résolution de I’équation non linéaire 2.14, une approche avec une
méthode prédicteur-correcteur peut étre utilisée [37]. Dans MURE, I’évolution est réalisée
par défaut en utilisant des sections efficaces moyennes constantes entre deux calculs MCNP
aux temps Tpx et Tx41. Les méthodes prédicteur-correcteur (PC) permettent en théorie
d’améliorer la précision ou d’augmenter I'intervalle de temps entre deux calculs MCNP
pour une méme précision et ainsi de diminuer le temps de calcul. Plusieurs types de mé-
thodes PC sont implémentées dans MURE ; cependant, cette étude concerne uniquement
la méthode PC en fin de pas (PCE), qui s’est avérée la moins cotiteuse en terme de mémoire
[37]. Le principe général est le suivant :

— le calcul MCNP au temps Ty est réalisé et conduit au taux de réation (o®)% ;

— T’évolution est réalisée jusqu’a T 41 en gardant constant les taux de réaction® (0@)%

pour résoudre les équations de Bateman : c’est le calcul prédicteur. Cela nous conduit
a une composition Cﬁ +1- Avec cette composition, on réalise un calcul MCNP qui
conduit a un nouveau taux de réaction (O"I))ngl au temps Tniq @ c’est le calcul
correcteur ;

— une évolution est de nouveau réalisée entre Ty et Tpxny1, en démarrant avec la

composition de Ty et les taux de réaction (a@)g 41, et qui conduit a une composition
C]% 41 ; la composition utilisée pour calculer le prédicteur suivant (entre Tyi1 et
Txy2) est :

Cﬁ 1t CJ?[ +1

5 (2.17)

Cni1 =

Gain de la méthode PCE

On se propose d’évaluer le gain apporté par cette méthode, et s’il est suffisant pour
envisager son emploi qui peut s’avérer cotiteuse en temps, dans la mesure ou deux calculs
MCNP sont nécessaires a chaque temps, au lieu d’un seul dans les évolutions sans méthode
PC. Pour I’étude, on utilise la méme géométrie de RNR que dans le paragraphe 2.4.2. 50
évolutions indépendantes avec la méthode PCE sont réalisées permettant ainsi le calcul
de la dispersion. Par conséquent, la dispersion obtenue avec la méthode PCE peut étre

9En fait, en gardant la section efficace constante, le flux étant renormalisé tous les §;.
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comparée a celle calculée sans méthode PCE (les 50 évolutions indépendantes faites dans
le paragraphe précédent).

Noyaux | Dispersion (%) sans PCE | Dispersion (%) avec PCE | Ecart (%)
28y 0.002 0.001 0
238pu 0.026 0.010 -0.011
239py 0.022 0.009 0.037
240py 0.006 0.002 -0.042
241py 0.022 0.012 -0.089
242py 0.007 0.004 -0.014
241 Am 0.056 0.023 -0.073
243 Am 0.100 0.035 0.016
244Cm 0.062 0.028 -0.315
2TNp 0.273 0.185 0.335

TaAB. 2.5: Comparaison de la dispersion statistique & t = 5 ans de I'inventaire des principaux
noyaux avec et sans PCE

Noyaux Dispersion (%) sans PCE | Dispersion (%) avec PCE | Ecart (%)
28U (n,7) 0.095 0.073 -0.049
239Pu (n,fis) 0.033 0.017 0.013
240Pu (n,y) 0.064 0.110 0.021
241py (n,fis) 0.069 0.063 -0.049
TAB. 2.6: Comparaison de la dispersion statistique a t = 5 ans des sections efficaces

moyennes des principaux noyaux avec et sans PCE

La comparaison de la dispersion statistique de l'inventaire des principaux noyaux (cf
tableau 2.5) montre une diminution de 'erreur statistique d’un facteur 3 au maximum.
La comparaison de la dispersion statistique des sections efficaces des principaux noyaux
(cf tableau 2.6) montre une diminution de l'erreur statistique d’au plus un facteur 2 pour
presque tous les noyaux, excepté pour la section efficace de capture du 2*°Pu. Le gain sur
la dispersion en utilisant la méthode PCE existe, mais I’écart entre les deux méthodes (cf
tableaux 2.5 et 2.6) reste inférieur & 1 % pour quasiment tous les noyaux principaux. Du
fait de 'augmentation notable du temps de calcul avec la méthode PCE (un facteur 2 car
un calcul MCNP prédicteur et un calcul MCNP correcteur sont nécessaires pour chaque
point), cette méthode ne sera pas utilisée pour les évolutions coeur présentées dans les

chapitres suivants.
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2.4.4 Récapitulation de optimisation du temps de calcul

Dans le tableau 2.7 sont présentés les différents temps de calcul selon la méthode u-
tilisée pour réaliser un calcul MCNP sur un assemblage avec 5000 particules, 100 cycles
actifs et 50 cycles inactifs, et en utilisant une source de fission stabilisée. Les temps sont
fournis par MCNP en ctm (computer time minute). Les calculs ont été réalisés a la ferme
du Centre de Calcul de 'IN2P3 de Lyon, sur 128 processeurs.

Temps (ctm) | Rapport
Standard 41 860 1
17900 groupes 1922 22
35800 groupes 1927 22
71600 groupes 1942 21

TaB. 2.7: Temps de calcul selon la méthode employée






Chapitre 3

Cadre de I’étude

Dans ce chapitre, nous précisons les caractéristiques du réacteur a neutrons rapides
refroidi au sodium (RNR-Na) utilisé pour les études présentées dans ce rapport. Puis, nous
définissons les paramétres de sureté et les techniques employées pour les calculer. Enfin,
nous explicitons les différentes grandeurs utiles pour la quantification des déchets et leur

comparaison interfiliere.

3.1 Description du réacteur a neutrons rapides a calopor-
teur sodium étudié (RNR-Na)

Le réacteur rapide étudié est le SFR VO du CEA, avec une puissance thermique de
3600 MW, correspondant a une puissance électrique de 1450 MW. Ce coeur a été congu
pour répondre aux spécifications du cahier des charges formulé par le Forum International
Génération IV (GIF). Les criteres majeurs de ce consortium peuvent se résumer a cing
grands enjeux : le cotit, la stireté, la gestion des déchets, I'utilisation optimale des ressources
et la sécurité, incluant la protection des installations et la lutte contre les risques de
prolifération [12] (cf chapitre 1).

Pour prendre en compte ces exigences, le dessin du coeur par rapport a celui du projet
EFR a évolué. En effet, pour améliorer la streté, des modifications ont été apportées pour
réduire la réactivité de vidange : le volume du sodium en coeur a été réduit et un grand
volume de sodium (plenum) en sortie du circuit sodium a été mis en place pour accroitre
les fuites des neutrons si cette zone entrait en ébullition. Le plenum est placé au-dessus de
la zone fissile et mesure 30 cm de hauteur (cf figure 3.1). Pour lutter contre la prolifération
de la matiere fissile, les couvertures fertiles présentes sur 'EFR ont été supprimées.

Pour la simulation, le cceur est divisée en 5 zones radiales et une zone axiale (voir figure
3.1). Dans chaque zone radiale, il y a le méme nombre d’assemblages (86). Il est & noter
que MURE ne permet pas encore de procéder a un rechargement avec un découpage axial
du ceeur. En outre, le nombre de zones d’évolution, qu’il s’agisse d’un découpage axial ou
radial, est limité par le temps CPU et la mémoire. Toutes les températures sont gardées
constantes durant 1’évolution. La température du combustible est de 1500 K, et celle du
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sodium, des gaines et des barres de controle et de commande est de 743 K (cf figure 3.2).
Le combustible choisi pour I’étude est composé d’uranium appauvri et de plutonium issu
d’'un MOX qui a refroidi 30 ans (voir tableau 3.1). Une seule zone d’enrichissement est
simulée pour des raisons de gestion du rechargement : la fraction volumique du Pu est de
15.09 %. Les caractéristiques des assemblages et du coeur sont données dans le tableau 3.2.

F1G. 3.1: Ceeur divisé en 5 zones radiales pour rechargement du combustible (& gauche)

et coupe axiale du ceeur (& droite)

REFLECTEUR

Noyaux | % massique
28py 3.57
29pu 47.39
240py 29.66
241py 8.23
242py 10.38
241 Am 0.78

TAB. 3.1: Vecteur isotopique du Pu issu d’'un MOX et refroidi 30 ans

Dans les RNR-Na, I'espacement des aiguilles est assuré par la présence d’un fil en
acier enroulé en hélice sur 'aiguille et soudé aux extrémités. Cela permet d’éviter que les
aiguilles se touchent si la gaine se dilate et garantit également la circulation du sodium
entre les aiguilles pour évacuer la chaleur. Ce fil n’est pas simulé réellement dans notre
étude, mais il est pris en compte par une augmentation du rayon externe de la gaine de

I’aiguille combustible.

2.7m
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Assemblage

Barres de pilotage
Ceeur

Barres de siireté
Protection neutronique

Réacteur : coupe radiale
Vide

Combustible
Sodium

Aiguille

F1a. 3.2: Détails du cceur : du réacteur a laiguille

Puissance thermique totale (MWth) 3600
Puissance électrique totale (MWe) 1450
Diametre de la pastille (mm) 9.5
Diametre du trou central (mm) 2
Diametre du fil espaceur (mm) 1
Nombre d’aiguilles par assemblge 271
Pas de I’assemblage (grid pitch) (mm) 206.7
Hauteur fissile (mm) 1000
Hauteur du plénum (mm) 300
Nombre d’assemblages 430
Volume de la zone commbustible (m?) 16.12
Densité de puissance linéaire (W /cm) 306.4
Densité moyenne de puissance volumique du coeur (W /cm? de cceur) | 221.5

TaB. 3.2: Caractéristiques du cceur et des assemblages
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3.2 Parametres de sureté

3.2.1 Réactivité de vidange

Contrairement aux réacteurs a eau sous pression, en conditions nominales d’utilisation,
les RNR ne sont pas dans leur configuration la plus réactive, et la disparition du sodium
(par vidange ou ébullition) ou la compaction du coeur (par écrasement des plaquettes! ou
par fusion et relocalisation du combustible) pourraient provoquer une bréve excursion de
puissance [38]. La réactivité du vide étant donc 1'un des points clé a améliorer en ce qui
concerne la sureté intrinseque des RNR, nous nous intéressons ici & quantifier cet effet.

La réactivité de vidange peut se décomposer sommairement en deux effets antagonistes.
D’une part, le sodium a un pouvoir modérateur par diffusion élastique et inélastique : la
perte du sodium dans le coeur va donc modifier le spectre des neutrons, qui va se durcir.
Les contributions des différents noyaux vont changer. Principalement, les fissions a seuil
des noyaux pairs vont augmenter (>**U et 24°Pu) et les captures diminuer (cf figure 3.3).
De méme, les voy du 239Pu et du 2*'Pu croissent fortement avec 1’énergie des neutrons
(cet effet est important car il est absent pour les noyaux d’?33U et d’?3°U). En outre, la
perte du sodium entraine la disparition de son léger pouvoir capturant. Ces effets, ajoutés
a la composante spectrale, donnent une contribution positive a la réactivité de vidange.
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F1G. 3.3: Sections efficaces de capture et fission du ?*°Pu et de 1'*38U

D’autre part, le sodium occupe une fraction importante du volume dans le cceur (plus
de 26 % dans notre cas). Sa disparition rend le milieu plus transparent aux neutrons et

! Les assemblages du coeur possédent sur chacune de leurs faces des plaquettes d’acier en sur-épaisseur
pour réduire le « jeu inter-assemblage » au-dessus de la zone fissile pour obtenir un coeur compact.
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augmente les fuites neutroniques hors du ceeur. Cet effet donne une contribution négative
a la réactivité de vidange.

Finalement, la réactivité du vide résulte donc de la compétition entre la composante
spectrale et la composante de fuite. La premiere a un effet positif important, tandis que la
seconde a un effet négatif, dont 'amplitude va varier selon la taille du coeur. Dans les cas
de petits coeurs a faible puissance, les fuites étant considérables, la composante de fuites
peut compenser celle spectrale (dans Phénix, la composante de fuite est de 2000 pcm [39]).
Cependant, dans les grands cceurs, la composante de fuites est faible (dans Superphénix,
la composante de fuite n’est plus que de 1000 pcm [39]) et la réactivité de vidange est
alors positive car dominée par 'effet spectral de 'ordre de 3500 pcm.

Dans la conception des grands coeurs isogénérateurs, une des voies pour augmenter
la composante de fuites est la réduction de la hauteur du cceur (cceur galette, qui est
le concept du réacteur que nous étudions) ou la réalisation de coeurs hétérogenes (coeurs
modulaires par exemple [39]). L’ajout d’un plenum rempli de sodium au-dessus de la zone
fissile permet aussi de favoriser les fuites neutroniques, quand ce dernier est vidangé. Il
faut néanmoins garder a l'esprit qu’augmenter la composante de fuites permet certes de
réduire la réctivité de vidange, mais détériore aussi le bilan neutronique.

Dans notre étude, la réactivité du vide est calculée dans le cas le plus défavorable,
c’est-a-dire la situation ou seule la zone fissile est vidangée. En effet, dans un tel cas, les
fuites neutroniques ne sont pas augmentées par la vidange du plenum.

La réactivité de vidange est définie comme :

AP = Puidange (t) - preference(t) (31)

ol, pm-dange(t) est la réactivité a l'instant t quand la zone fissile est vide de sodium et
Pre ference(t) est la réactivité a I'instant t quand la zone fissile est remplie de sodium.

La réactivité du vide exprimé en $, p($), est aussi calculée. Cette grandeur correspond
au ratio entre la réactivité du vide en pcm, explicitée ci-dessus, divisée par la fraction
effective des neutrons retardés 3.y explicitée au paragraphe 3.3. L’effet des neutrons
retardés consiste a ralentir le taux de changement de puissance de maniere suffisamment
lente lors de 'ajout de petites variations de réactivité, pour permettre le pilotage du
réacteur. Il faut veiller & ne pas introduire une réactivité excessive dans le coeur, parce
qu’au-dela de 1 $, le réacteur se comporte comme s’il n’y avait pas de neutrons retardés.

3.2.2 Coefficient Doppler

Ce coefficient de contre-réaction élémentaire, qui est une résultante directe de la va-
riation de température du combustible et de 1’élargissement Doppler des résonances aux
basses énergies, est moins important dans les réacteurs rapides (aux alentours de -1 pcm/°C)
que dans les réacteurs thermiques (-3 pecm/°C) [40], puisque seule une proportion assez
faible des neutrons atteint le domaine des résonances a basse énergie (quelques eV). La
contribution majeure a l'effet Doppler dans les RNR a combustible oxyde provient de la
capture sur 1'>38U, ce qui conduit & un coefficient Doppler négatif. La fission du 23°Pu
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et les captures sur le 239Pu et le 240Pu ont aussi un impact mais de moindre importance
[41]. 11 est & noter que l'effet positif de la fission du ?3?Pu Pemporte sur la capture de ce

méme noyau [40]. Pour les combustibles oxyde et nitrure, on observe que la variation j_:/;
se comporte comme % ; on définit alors la constante Doppler Kp comme [41] :
dp Kbp
- _ 22 3.2
ar T (3-2)

ou T est la température du combustible. Lors d’un changement de température uniforme
du combustible de Ty a T, 'effet de réactivité Doppler peut étre calculé comme :

K, Ty
—_ = _— T = _— .
p1 = Po /TO 7 dT = Kp ln(TO) (3.3)

La constante Doppler se calcule pour un couple de températures données (Ty et T1) et
son expression, donnée en pcm, est :

Le coefficient Doppler est obtenu en linéarisant ’équation 4.25 autour d’une température

donnée ; il est donné en pcm/K :

ap(T) = =2 (3.5)

3.2.3 Autres coefficients de température

Les détails des expressions de ces contre-réactions sont décrits dans les références [38,
42, 43], le but de ce paragraphe étant seulement d’éclairer le lecteur sur I'ensemble des
contre-réactions thermiques susceptibles de se produire au sein d’un RNR.

D’autres effets de température, en dehors du coefficient Doppler (cf paragraphe 3.2.2),
existent dans un réacteur. Toutefois, le coefficient Doppler est le seul a étre une résul-
tante directe de la variation de température : la modification de la température influence
directement les sections efficaces moyennes dans le combustible.

Ces autres coefficients de contre-réaction thermique, eux, résultent indirectement de la
variation de température par effet de dilatation, qui va entrainer des modifications de la
géométrie et des compositions volumiques des milieux et des structures. Ces effets peuvent
étre classés en deux catégories : les effets locaux et les effets globaux.

Effets locaux

— effet de dilatation volumique du sodium : les phénomenes physiques en jeu sont les
mémes que pour effet de vidange du sodium, car dilater un matériau (un liquide
en particulier) est une fagon de créer du vide. Toutefois, cet effet est beaucoup plus
faible en valeur absolue que celui de la vidange complete
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— effet de dilatation radiale des gaines et des tubes hexagonaux : par échauffement, le
volume d’acier va se dilater et va chasser du sodium hors du coeur, ce qui diminue
la concentration d’atomes de sodium en cceur, le volume du sodium diminuant (la
densité du sodium reste la méme) ;

— effet de dilatation axiale des gaines et des tubes hexagonaux : cela diminue I'inven-
taire d’acier en coeur, ce qui a un impact sur le spectre, les captures et les fuites ;

— effet de dilatation axiale du combustible : I'inventaire en combustible, et par con-
séquent en matiere fissile, est diminué. Cet effet peut étre traité dans deux cas, qui
encadrent les différentes situations que I’on peut rencontrer au cours de I'irradiation :
— combustible libre : en début d’irradiation, le combustible peut se dilater librement

a lintérieur de sa gaine, et sa dilatation est fonction de sa propre température ;
— combustible li¢ a la gaine : au cours de l'irradiation, le combustible se dilate
et rattrape le « jeu de fabrication », c’est-a-dire remplit I'interstice libre entre
la pastille combustible et la gaine : la dilatation du combustible suit alors la
dilatation de la gaine qui est fonction de sa température, elle-méme pilotée par la
température du sodium.
Les trois premiers effets, qui se rapportent tous a la température du sodium, ont un effet
global positif sur les grands coeurs. Le dernier effet a une contribution négative quelle que

soit la taille du coeur considéré.

Effets globaux

Ces effets sont dus aux déformations globales du cceur. Les assemblages sont mécanique-
ment liés entre eux a deux niveaux : au niveau du sommier, sur lequel ils sont posés, et
au niveau des plaquettes, qui maintiennent ’écartement des assemblages dans leur partie
haute. Il existe un troisieme effet qui lui ne dépend pas seulement des températures du
ceeur, mais aussi des températures de la cuve principale et des barres de controle (tiges
des barres comprises).

— effet sommier : sa dilatation écarte les assemblages les uns des autres. L’espace
supplémentaire introduit est occupé par du sodium. Cela entraine une augmentation
du volume du coeur, une diminution de la concentration du combustible et de I'acier,
et une augmentation de la masse de caloporteur contenue dans le cceur. Cet effet
est piloté par la température d’entrée du sodium et apporte une forte contribution
négative ;

— effet plaquettes : le retour d’expérience de Superphénix tend a considérer cet effet
comme négligeable ;

— effet de dilatation différentielle coeur-cuve-barres de commandes : il resulte de la
variation de I’enfoncement des barres de commande dans le coeur quand les trois
structures se dilatent. Par exemple, si le sodium s’échauffe a 'intérieur du cceur,
mais que sa température d’entrée reste constante, la cuve conserve ses dimensions,
alors que la dilatation des tiges des barres de commandes entraine une augmenta-
tion de I'enfoncement des barres ce qui provoque une baisse de réactivité. Cet effet
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intervient tardivement par rapport aux autres contre-réactions car un certain temps
est nécessaire pour que le sodium chauffé arrive jusqu’aux tiges [38]. Si le coeur se
dilate axialement, ’enfoncemenent relatif des barres varie et entralne une insertion
négative de réactivité. Quand la température a I'entrée du coeur, qui gouverne la
dilatation de la cuve, augmente, la cote du coeur mesurée par rapport au point d’ac-
croche de la cuve augemente aussi, ce qui entraine une diminution de I’enfoncement
relatif des barres, et donc un effet de réactivité positif.

3.2.4 Indicateur

Comme dit précédemment, 'idéal serait d’obtenir un effet de vidange inférieur a 1 $
afin d’avoir le temps d’intervenir en cas de perte du sodium. Pour atteindre ce but, 'effet
Doppler, qui est la contre-réaction associée a l'augmentation de température du com-
bustible, peut étre utilisé. L’effet Doppler peut étre considéré comme suivant presque
immédiatement I’augmentation de puissance, et par conséquent, permet de contrer la réac-
tivité relative a la vidange. Un indicateur supplémentaire du niveau de stureté du cceur peut
par conséquent étre défini : la capacité du coeur a éliminer l'effet positif de la réactivité
due a la vidange via l'effet Doppler [39] :

I = réactivité de vidange - réactivité Doppler (T Fusion — Toperation) (3.6)

Le but est d’obtenir une valeur de I la plus proche de 0 possible. Ce parametre est unique-
ment un indicateur de tendance car le comportement des transitoires est un processus
complexe, mettant en compétition plusieurs parametres qui ont chacun des amplitudes et
des comportements cinétiques différents. Grossierement, si I est négatif, le réacteur rede-
vient sous critique avant d’avoir fondu le combustible, mais il ne s’agit pas du tout d’une
assurance de la sureté du réacteur.

Il est a noter que ’ensemble de ces parametres décrits dans le paragraphe 3.2 perme-
ttent d’obtenir des indications sur les tendances du comportement des RNR-Na dans des
situations anormales de fonctionnement. Cela étant, pour quantifier correctement les as-
pects de sureté des RNR-Na, il faut mener des études de transitoires completes et évaluer

leur probabilité d’occurence, ce qui n’est pas I'objet de ce rapport.

3.3 Neutrons retardés

La plupart des neutrons émis par fission le sont quasiment instantanément (10714 s) : ce
sont les neutrons dits prompts. Néanmoins, il existe une faible proportion de neutrons, dits
retardés, qui sont émis avec un certain délai apres la fission. Ce retard d’émission est di
au comportement particulier de certains produits de fission. En effet, parmi les fragments
de fission, qui sont pour la plupart instables, un certain nombre sont des précurseurs de
neutrons retardés car ils peuvent émettre des neutrons a la suite d’une désintégration 5.
Le délai entre la fission et I'apparition du neutron est alors de l'ordre de la période de
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désintégration 57, qui peut varier entre quelques millisecondes et quelques secondes, voire
quelques minutes.

Les processus d’émission de neutrons retardés sont tous du méme type : un fragment
de fission riche en neutrons, appelé précurseur, décroit par radioactivité 3~ , produit égale-
ment un noyau excédentaire en neutrons, qui est dans un état suffisamment excité, pour
émettre immédiatement un neutron, au lieu de se désexciter par I’émission d'un gamma.
Ce nouveau noyau est alors appelé émetteur. En pratique, ces processus sont répartis en
six groupes de neutrons retardés, selon la proportion des neutrons retardés et la constante
de décroissance radioactive du précurseur.

Les neutrons retardés sont émis a une énergie plus faible, entre 0.2 et 0.6 MeV, que
les neutrons prompts, autour de 2 MeV. Comme la distribution des produits de fission
varie selon l'isotope fissile, chacun des isotopes fissiles est caractérisé par un ensemble
de précurseurs de neutrons retardés. Pour chaque isotope fissile, un certain nombre de
neutrons retardés sont émis en moyenne par fission, noté v4. Bien que la proportion des
neutrons retardés soit faible, ils jouent un role fondamental dans la cinétique du réacteur
et rendent un réacteur critique pilotable.

Pour que le systeme soit pilotable, le réacteur doit étre sous critique avec la proportion
des neutrons prompts, et c’est 'apport de la fraction de neutrons retardés qui doit rendre le
systeme critique. Si 3,5 est la fraction effective de neutrons retardés, le k. d'un systeéme
critique s’écrit comme :

keff - ﬁeffkeff + (1 - ﬁeff)keff - kretarde + kprompt

La condition de pilotage du réacteur est alors :

kprompt = (1 - ﬁeff)keff < 1, c’est-a-dire keff < —
1 — Besy

Comme kepp = %p, la condition de pilotage se résume a :
p < Besy

3.3.1 Fractions de neutrons retardés

Deux valeurs de fractions de neutrons retardés peuvent étre définies. La premiere,
notée 3y, est la fraction de neutrons retardés estimée en pondérant la fraction de neutrons
retardés de chaque isotope fissile avec le nombre de neutrons total émis par fission de
chaque isotope. Cette définition ne prend pas en compte 'efficacité des neutrons retardés
a induire de nouvelles fissions. Le nombre de fissions induites par les neutrons retardés doit
donc étre calculé pour tenir compte de Uefficacité. C’est ce qui est fait dans la deuxieme
définition, notée 3. s, qui représente le rapport entre le nombre de neutrons issus de fissions
induites par des neutrons retardés sur le nombre de neutrons issus de fissions induites
par tous les neutrons (retardés ou prompts). C’est ce parametre B.rs qui intervient dans
I’équation de la cinétique du réacteur.
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Calcul du [

En général, le taux de production total de neutrons par fission pour un réacteur dans
un état stable et sans source externe s’écrit [44, 45] :

P= / V(E)S (7, E)$(F, B, Q)dEdQdF (3.7)

ou E est I’énergie des neutrons incidents, §2 'angle solide des neutrons, 7 la position des
neutrons, ¢ le flux de neutrons, ¥y la section efficace macroscopique de fission du matériau
a la position 7 et a I’énergie E, et v le nombre moyen de neutrons produits pour une fission.
Pour la production P?% de neutrons retardés, le facteur v(E) est remplacé par le facteur
v¥(E), qui est le nombre moyen de neutrons retardés produits pour une fission. Les dif-
férents groupes de neutrons retardés ne sont pas pris en compte ici pour ne pas alourdir
I’écriture.

Le rapport 4 représente la définition de la fraction de neutrons retardés, appelée 3y [46] :

P f Vi E)S (7, E)$(7, E, Q)dEdQdT
P [v (E)zf(r E)¢(7, E,Q)dEdQdr

Bo = (3.8)
Dans cette approche, 3y a été calculé de la maniére suivante (équation 3.9) sur notre
systeme. Le flux est considéré comme moyen et donc sorti de 'intégrale et simplifié.

/BZVZNU
3.9
Z V]N 0 (3.9

7

ou i est le noyau considéré, §; = Z—il, la fraction de neutrons retardés du noyau i, alf la
section efficace microscopique de fission du noyau i, et IV; le nombre de noyaux i. Ce calcul
est effectué en relisant le fichier DATA créé par MURE au temps considéré, et en four-
nissant les valeurs de (3; et de v; pour les noyaux considérés.

Différents calculs de [y ont été menés avec différentes valeurs de (3; et de v; sur le
réacteur a neutrons rapides décrit dans le premier paragraphe de ce chapitre :
— calcul 1 : les valeurs proviennent de la base ENDFBT7 et le calcul est réalisé avec 34
noyaux (cf tableau D.3 de I’Annexe D) ;
— calcul 2 : les valeurs proviennent de la base ENDFBT7 et le calcul est réalisé avec les
8 noyaux présentés dans le tableau de I’Annexe D et utilisés dans le calcul 3 ;
— calcul 3 : les valeurs proviennent de la référence [41] et le calcul est réalisé avec les
8 mémes noyaux que dans le calcul 2 (cf tableau D.1 de I’Annexe D) ;
— calcul 4 : les valeurs sont calculées avec MCNP sur notre systeme a un temps donné,
sur 16 noyaux (cf tableau D.2 de I’Annexe D).
Dans le calcul 4, deux calculs MCNP sont nécessaires pour extraire les valeurs recherchées :
— I'un en mode TOTNU, qui calcule k.;s en tenant compte des neutrons retardés et
des neutrons prompts ;
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— Pautre en mode TOTNU NO, qui calcule k? £ le ke ¢y obtenu uniquement avec les
neutrons prompts.

En mode TOTNU, la valeur du nombre de neutrons (prompts et retardés) émis par une
(Vtoto.f ¢>
(or®)
efficace de fission et ¢ le flux. De méme, en mode TOTNU NO, la valeur du nombre de
(Vprompto.f ¢>

(o)

tot st calulée en faisant le rapport

fission, v , obtenus par MCNP, avec o la section
neutrons prompts émis par une fission, P, est calulée en faisant le rapport
obtenus par MCNP.

On peut ainsi en déduire la valeur du nombre de neutrons retardés émis par une
fission, v% = v — P, et la valeur de la fraction de neutrons retardés du noyau considéré,
0 = V”t—(;. Les valeurs des v sont calculées pour la couronne la plus interne du coeur et
sont présentées dans le tableau 3 de ’Annexe A.

Les différentes valeurs de 3y obtenues selon les différentes données initiales (fournies

dans les tableaux D.3, D.1 et D.2 de I’Annexe D) sont présentées dans le tableau 3.3.

Fraction effective (.s;

L’intérét du [y réside dans la facilité qu’il a a étre calculé avec MCNP. Néanmoins,
cette quantité ne permet pas d’évaluer l'efficacité des neutrons, ce qui rend difficile une
détermination précise des parametres cinétiques du réacteur. Pour un calcul rigoureux
de cinétique, il faut tenir compte de la différence de nature entre les neutrons retardés
et les neutrons prompts. Outre leur durée de vie, ces neutrons se différencient par leur
spectre en énergie : les neutrons retardés sont émis a une énergie plus faible, centrée sur
400 keV, alors que les neutrons prompts sont émis a 2 MeV, ce qui a un impact sur leur
efficacité a induire une fission. Si 'on considére un réacteur & neutrons thermiques, les
neutrons retardés ont moins de chance d’étre capturés dans la zone de ralentissement, et
sont donc plus susceptibles d’atteindre la zone thermique ou les fissions sont favorisées : de
ce point de vue, ils sont plus efficaces que les neutrons prompts. Cela n’est plus le cas dans
un réacteur a neutrons rapides, car les neutrons retardés ne provoqueront pas de fission
rapide, ce qui a tendance de diminuer leur efficacité.

La définition exacte du By, pour un groupe de précurseurs et un noyau fissile, est

donnée par ’équation suivante [46] :

. P, _ Ju(F E YU E W (E)S4 (7, B)g (7, B, Q)dBIQAE'dQ dif
ST Py [ EL )X (EYW(E)S (7, E)b(F, E, Q)dEAQAE dY dF

(3.10)

ol X(E') est le spectre énergétique des neutrons prompts, Xd(E' ) est le spectre énergétique
des neutrons retardés, et (7, E', ') le flux adjoint. Les autres notations sont similaires &
celles de I’équation 3.8.

La détermination du .y nécessite donc la connaissance du flux adjoint et des spectres
d’énergie des neutrons émis (x(E') et x4(E)).

La difficulté majeure pour la détermination du S.s; en Monte-Carlo est de calculer
par des techniques probabilistes un flux adjoint approximé convenablement. Les calculs
de perturbation réalisés par de nombreux codes déterministes ne peuvent étre reproduits



60 CHAPITRE 3. CADRE DE L’ETUDE

systématiquement par des méthodes stochastiques. Cependant, le flux adjoint peut étre vu
comme l'importance d’un neutron avec les propriétés (7, E', Q') pour produire une fission.
Dans le cadre de cette interprétation, plusieurs développements ont été mis en ceuvre dans
le but de donner une définition correcte du fesy [45].

Une approche approximative, qui ne nécessite aucun changement dans le code source
de MCNP, existe : il s’agit de la « méthode prompte » [45].
En notant lintégrale [ ..dEdQdE'dQYdr = (...) et en utilisant le fait que l'intégrale est
linéaire, I’expression de (3.fy peut se réécrire comme :

3 _ {exSy9)
LR (TS S

Bogs = v b = ) e - (- )
‘ {(xv) (xv) (xv)
I 0 et 0 el O L IO 0\ 0 O 0 (e
Beps=1- ~1 - ~1—
(xv) (xv) (xv)
sachant que P = v — v L’approximation de la dernitre ligne repose tout d’abord sur

4 — x)v? est de deux ordres de grandeurs plus petit que le terme

le fait que le terme (x
XPvP car v¢ est de 2 ordres de grandeurs plus petit que v?, et ensuite pour la méme raison
qu’évoquée précédemment, la forme de y est presque égale a celle de x?. On peut alors

écrire dans cette approximation que :

k
~1—-2
Bery L
Ecrire que O(%Z? = %” est vrai pour le dénominateur car k est proportionnel a v. Pour le
numérateur, il s’agit d’une approximation car kj, est seulement proportionnel a (v — ViE) = v(1-

Berr) [47], avec E lefficacité moyenne des neutrons retardés. En effet, dans le systéme ou
v =P et x = xP, les formes du flux ¢ et du flux adjoint ) ne sont pas les mémes que
pour le systéeme ol 1’on considere la totalité des neutrons.

En pratique, pour obtenir £,y par la « méthode prompte », cela revient a faire tourner
deux calculs MCNP : un calcul classique en KCODE pour avoir le coefficient de multipli-
cation total k puis un calcul ou 'on ajoute 'option TOTNU NO, qui permet d’avoir le
coefficient de multiplication prompt k.

Tous les résultats obtenus pour 3y et B¢ry sont résumés dans le tableau 3.3. Dans le cas
du fBerr, sa valeur est obtenue a t=0, avec 10000 particules, 1200 cycles, dont 600 actifs.

N
oyaux Bo calcul 1 | By calcul 2 | By calcul 3 | By calcul 4 | Beyy
Temps

t=20 505 516 488 476 373

TAB. 3.3: Valeurs des différents (3 selon les données initiales et du f.sy (DDC : début de
cycle et FDC = fin de cycle)
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On voit apparaitre des différences entre les 3y et le B (cf tableau 3.3), qui témoignent
d’une moindre efficacité des neutrons retardés a induire des fissions car ces neutrons sont
émis sous les seuils de fission des noyaux pairs en neutrons, qui participent significativement
aux fissions dans un réacteur rapide (11.4 % des fissions).

Dans la suite du rapport, les fractions de neutrons retardés effectives 3.y, seront cal-
culées selon cette méthode prompte.

3.3.2 Réglage du nombre de particules et du nombre de cycles actifs

La méthode permettant de calculer la fraction de neutrons retardés effective B.rr a
I'inconvénient de soustraire deux nombres tres proches I'un de ’autre. En effet, on rappelle
que Bepp = %, avec k et k,, deux nombres dont la différence est tres petite (k étant
le coefficient de multiplication calculé avec tous les neutrons, prompts et retardés, et k,
le coefficient de multiplication calculé avec seulement les neutrons prompts). Selon la
statistique utilisée, cela entraine des incertitudes importantes sur le 3. s, mais surtout sur
la réactivité du vide en $, qui est calculée comme étant le rapport entre la réactivité du
vide en pcm et la fraction de neutrons retardés effective.

Apres différents tests réalisés sur le RNR décrit au début de ce chapitre a I'instant
t = 0, le nombre de cycles actifs est fixé a 2 500, avec 40 000 particules par cycle pour tous
les calculs de réactivité du vide, de fraction de neutrons retardés effective et de coefficient
Doppler. Les résultats obtenus sont présentés dans le tableau 3.4.

Si la réactivité du vide est Ap, alors la variation de la réactivité du vide est o(Ap) = p*
oll p™ et p~ sont Ap plus ou moins la déviation standard fournie par MCNP.

Réactivité du vide Ap (pcm) | 1752
std dev (Ap) (pcm) 16
Ap
£ (%) 0.9
Ap (9) 4.56
std dev (Ap) (3) 0.23
stddev(A
tTSP) (%) 5.0

TAB. 3.4: Réactivité du vide et incertitudes avec 2500 cycles actifs et 40000 particules par

cycle

Dans la suite de I’étude, une source stabilisée sera utilisée pour effectuer les calculs coeur
et diminuer le nombre de cycles inactifs?. On rappelle que durant les cycles inactifs aucun
résultat n’est calculé. Une source stabilisée est obtenue en faisant un ou plusieurs calculs
MCNP avec la méme géométrie et un grand nombre de cycles inactifs, pour propager de

maniere homogene les neutrons dans toute la géométrie.

2Définis dans le paragraphe 2.2.2 du Chapitre 2.
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3.4 Caractérisation des déchets

3.4.1 Radiotoxicité
Quelques définitions [48]

La radioactivité se manifeste par une désintégration spontanée de noyaux atomiques
instables en d’autres noyaux, accompagnée d’'un dégagement d’énergie sous forme de divers
rayonnement. Cette activité (unité Becquerel ou Bq) quantifie I'intensité d’une source de
rayonnement, donc un risque potentiel, si I'on ne s’en protege pas. L’irradiation d’un or-
ganisme engendre des lésions plus ou moins importantes. La dose quantifie ce qui a été
effectivement regu par un individu qui a été exposé a des rayonnements (provenant d’une
source externe) ou contaminé par des produits radioactifs (externe ou interne). Il existe
différentes notions de doses.

La dose absorbée correspond a la quantité d’énergie déposée par unité de masse
dans un tissu par des rayonnements. Elle s’exprime en Gray (Gy), ce qui correspond & une
énergie de 1 joule cédée dans un kilogramme de matiere (1 Gy = 1 J.kg™1).

La dose équivalente prend en compte le type de rayonnements, car ils ne produisent
pas tous le méme effet a faible dose. Les rayonnements «, lors d’une ingestion, sont les
plus nocifs car le dépot d’énergie d’une particule o est tres localisé : une seule particule
peut induire plusieurs brisures d’une méme chaine d’ADN que les mécanismes naturels ne
parviennent pas a réparer. On définit alors la dose équivalente a l'organe Hr r, dans un
tissu T irradié par le rayonnement R comme :

Hrp = Z WrDr.R (3.11)

R
ou Dr g est la dose absorbée par I'organe T lors de son irradiation par le rayonnement
R, et Wg est le facteur de pondération lié a la nature du rayonnement R. La dose équiv-
alente totale Hr est la somme des Hr r pour tous les types de rayonnements. Le facteur

1 mais

de pondération W est sans dimension, 'unité de la dose équivalente est le J.kg™
son nom spécifique est le sievert (Sv). Les coefficients de pondération sont des estimations
faites par des experts comparant la toxicité biologique relative des différents rayonnements
pour produire des cancers dans un organe. Ces coefficients n’ont a priori de signification

que pour de faibles doses de rayonnements.

La dose efficace permet d’estimer le risque d’induction de cancers dans I'organisme
entier en prenant en compte la radiosensibilité des différents tissus. En effet, le risque de
cancer éventuel n’est pas le méme selon les différents tissus (d’une maniere générale, ceux
dans lesquels la multiplication cellulaire est rapide sont les plus sensibles). Elle se définit
comme :

E=) WrHy (3.12)
T
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ou Hrp est la dose équivalente totale et W le coefficient de pondération dépendant de la
sensibilité du tissu aux rayonnements. Wrp est sans dimension et la dose efficace s’exprime
également en Sv.

Ces facteurs de pondération, Wi et Wy, peuvent varier avec 'avancement des connais-
sances sur les effets biologiques des rayonnements.

La dose engagée concerne le cas particulier de l'irradiation interne. En cas d’ab-
sorption d’un produit radioactif, la dose sera délivrée a l'organisme tant que ce produit
sera présent ; le cumul sur ce laps de temps constitue la dose engagée. Il s’agit de la dose
équivalente a 'organe ou la dose efficace a ’organisme entier qui est engagée, des lors que
des radionucléides sont ingérés ou inhalés, et ce au cours des années qui suivent son incor-
poration (50 ans pour les adultes et 70 ans pour les enfants). Le calcul de la dose engagée
fait intervenir la période effective, qui est le laps de temps au bout duquel la dose déposée
par unité de temps sera atténuée d’un facteur 2, compte tenu de la période de décroissance
nucléaire et du métabolisme susceptible d’éliminer le produit (cf equation 3.13).

S — (3.13)
Te ff Tradioactive Tbiologique ‘

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
radiotoxicité n’a pas vraiment d’application pratique, puisqu’elle suppose qu’un individu
a ingéré tout le stock de matériaux radioactifs considérés. Néanmoins, elle permet de
comparer entre elles chacune des filieres étudiées. La radiotoxicité se définit en fait en
termes de dose efficace engagée que recevra un individu, suite a I'ingestion d’un ensemble
de radionucléide.

Pour pouvoir convertir I'activité d’un noyau en radiotoxicité en cas d’ingestion ou
d’inhalation de radionucléides, on introduit le facteur de dose. 1l differe selon que la
personne exposée est un adulte ou un enfant. Il regroupe tous les parametres dont dépend
la radiotoxicité : nature du rayonnement (dose équivalente), sensibilité de 'organe touché
au rayonnement (dose efficace), ... Il s’exprime en Sv/Bq et permet de relier la radiotoxicité
et l'activité :

R=F;x A (3.14)

ou Fy est le facteur de dose ou dose par unité d’incorporation (DPUI) [48], R est la
radiotoxicité ou la dose et A activité. Plus la DPUI est élevée, plus le noyau est considéré
comme toxique. Le facteur de dose permet de calculer une dose efficace délivrée a I’homme
correspondant & l'ingestion ou a l'inhalation d’une activite de 1 Bq d’un radionucléide
donné. En réalité, le terme de facteur de dose est générique, et sa définition peut varier
suivant qu’il s’agit d’une exposition interne ou externe, et suivant le type d’exposition
externe [49].



64 CHAPITRE 3. CADRE DE L’ETUDE

Calcul de la radiotoxicité d’un stock de noyaux

Comme on l'a vu avec I’équation 3.14, la radiotoxicité potentielle pour un temps
géologique t s’exprime en fonction de l'activité et du facteur de dose, et s’exprime en
Sv:

R(t) = fihilNi(t) (3.15)
(2

avec f; le facteur de dose du noyau i et \; la constante de décroissance du noyau i, et
N;(t) le nombre de noyaux i. L’origine est la séparation des éléments considérés comme
déchets et ceux considérés comme matieres valorisables issus du combustible. Les temps
considérés pour le calcul de I’évolution de la radiotoxicité s’étendent jusqu’aux millions
d’années. Sur de telles échelles de temps, la méthode de Runge-Kutta ne peut étre utilisée
pour résoudre les équations de Bateman (équation 2.9) ; en effet, pour étre stable, cette
méthode implique que le dt permettant d’obtenir N(t+dt) connaissant N(t) soit de l'ordre
du temps de demi-vie minimal ; par exemple, dans la chaine de désintégration de 1’>38U,

le temps de demi-vie minimal est de I'ordre de 10™* s. Par conséquent, cela nécessite

3.15x107 x10°
10—4
une accumulation d’erreur trop importante. Les équations de Bateman présentées sous

opérations a réaliser, ce qui est trop cotiteux en temps, et qui en plus entraine

forme matricielle dans le premier chapitre sont alors résolues par diagonalisation de la

matrice d’évolution A. _
dN (t)
dt

La matrice est diagonalisée? en calculant les matrices de passage P et P71 telles que :

= AN(t) (3.16)

A=P AP (3.17)

P est la matrice de passage de A & A et A une matrice diagonale constituées des valeurs

propres de A. Le systéeme peut s’écrire alors comme :

—
AN (t)
dt

— PIAPN(1) (3.18)

=
En posant N = PN et en multipliant a gauche 3.18 par P, on a alors :

AN (t)
dt

_AN®) (3.19)

Ce systéme s’integre facilement (du fait que A est diagonale) :

—

=
N(t) = eANO(t) (3.20)
La solution en fonction de ﬁ(t) est alors :

N4 71At:(>) 1 At pnO
N(t) =P e2'NO(t) = P e~"PN"(t) (3.21)

3En utilisant la librairie d’algebre linéaire LAPACK.
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En notant :
I(t) = P leAtp (3.22)

On a alors :
N —
N(t) =T(t)N° (3.23)

Par conséquent, N;(t) dans I’équation 3.15 s’écrit comme :
N —
Ni(t) =) Tij(t)NY (3.24)
J
L’équation 3.15 s’écrit alors comme :

R(t) = 3.3 fiMTs (5N (3.25)
J

i

La somme sur l'indice j correspond & une somme sur les noyaux initialement présents
dans le stock dont on calcule la radiotoxicité. La somme sur l'indice i, elle, correspond a
la somme de tous les noyaux présents a l'instant t auquel on calcule la radiotoxicité. Cela
conduit a deux descriptions physiques différentes lorsque 1’on regarde les contributions de
chaque élément a la radiotoxicité. Si 'on veut déterminer la contribution de chacun des
éléments présents a l'instant t de I’évolution, on utilisera la notation :

R(t) =) Ri(t) (3.26)

Ri(t) = fuNi(t) = fin 3 Tas (ONO(2) (3.27)
J

Dans ce cas, R;(t) représente la radiotoxicité induite par les noyaux i présents a I'instant
t.

Si l’on veut déterminer quels sont les noyaux présents a I'instant initial responsables de
la radiotoxicité a I'instant t, méme si ceux-ci ont disparu depuis longtemps, on utilise une
représentation par noyau pere. Si on étudie la radiotoxicité induite par le noyau j présent
a l'instant t initial, on peut écrire :

_
NO= [ N (3.28)

On a alors :
N
Ni(t) =T j(t)Ny (3.29)
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La radiotoxicité induite a I'intant t par le noyau j présent a l'instant t = 0 est :
—~ —_
Rj(t) =Y fidTij(t)N? (3.30)
i

La radiotoxicité induite a l'intant t par plusieurs noyaux j présents initialement est :

R(t) =) Rj(1) (3.31)

Dans la suite de notre étude, nous utiliserons essentiellement la radiotoxicité par pere
pour calculer les contributions particulieres de chaque noyau, pour déterminer les élé-
ments initialement présents responsables de la radiotoxicité a long terme et sélectionner
les noyaux intéressants a transmuter.

3.4.2 Chaleur résiduelle

Définition et contexte

En raison de leur radioactivité élevée, les déchets HA issus du combustible usé dégagent
de la chaleur, et ce pendant plusieurs centaines d’années. Des particules « et 3 sont
émises lors de ces désintégrations au sein de la matiere. Comme elles sont freinées dans la
matiere, ce mouvement (énergie cinétique des particules) se transforme en chaleur. Cette
chaleur résiduelle issue des déchets nécessite des dispositions particulieres. Actuellement,
en France, les PF et les AM issus des combustibles usés des REP sont calcinés et incorporés
dans une matrice de verre puis coulés dans un conteneur en acier réfractaire [50]. Ces colis
de déchets, ou verres, ainsi conditionnés, sont entreposés sur leur lieu de conditionnement
a La Hague dans des puits ventilés qui permettent d’évacuer la chaleur dégagée. L’option
envisagée dans l'avenir est le stockage en couche géologique profonde. Ce stockage consiste
disposer les colis de déchets dans des ouvrages souterrains adaptés. Le dimensionnement
de ces sites de stockage est fortement lié a la chaleur résiduelle produite par les déchets. En
effet, comme il n’y a pas d’évacuation de chaleur par convection de 'air, le température a
tendance a augmenter, et il est nécessaire que le maximum de température atteinte dans
la formation d’argilite ne dépasse pas 90 °C [51]4. Pour donner un ordre de grandeur, la
surperficie nécessaire pour enfouir 1 ha de colis de déchets entreposés en surface est de
500 ha environ sous terre [53].

4Pour garantir la stabilité thermique du verre, la température au cceur du colis en entreposage ne
doit pas dépasser sa température de transition vitreuse. De nouvelles formulations de verres borosilicatés
enrichis en terres rares sont étudiées et permettent une augmentation des températures de transition
vitreuse d’environ 50 °C, ce qui permettrait une augmentation de la charge thermique de 15 % par rapport
a la limite maximale actuelle [52]. Il est & noter qu’un colis de déchet vitrifié dégage environ 500 W aprés
60 ans d’entreposage [51].
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Evaluation de la chaleur résiduelle

Le calcul de la chaleur résiduelle dans MURKE se fait d’apres le calcul de I'activité. On
rappelle que 'activité d’un mélange de noyaux i se définit comme :

Aty =)A= ANi(t) (3.32)

A un facteur preés en moins, I’évolution de 'activité se calcule de la méme maniere que
celle de la radiotoxicité (equation 3.15). Pour calculer la chaleur résiduelle, on utilise des
facteurs de chaleurs (cf Annexe H) par noyaux, qui s’expriment en Watt par Curie (W/Ci).
Pour obtenir la contribution a la chaleur résiduelle de chacun des noyaux, une fois I'activité
calculée, que ce soit en mode par peére ou par noyau, il suffit de multiplier la valeur de
I’activité par le facteur de chaleur. On obtient alors la chaleur résiduelle en Watt. La
méthode de résolution de N(t) est exactement la méme que celle décrite précédemment
pour le calcul de la radiotoxicité. Les échelles de temps sont cependant différentes : alors
que la radiotoxicité est décrite sur des périodes géologiques qui peuvent atteindre plusieurs
millions d’années, la chaleur des déchets a un impact sur le dimensionnement du site de
stockage souterrain pendant quelques centaines d’années seulement.






Chapitre 4

Réacteurs a neutrons rapides avec
combustible U/Pu

Nous présentons tout d’abord un modeéle simplifié, qui a pour but de mettre en évidence
Uinfluence des temps d’irradiation, de refroidissement et de fabrication sur l'inventaire du
2 py et de I 2L Am et donc sur la neutronique du réacteur, pour tenter de clarifier la
notion « d’équilibre » dans le cas d’un réacteur régénérateur U/Pu. Puis, nous examinons
trois types de gestion du rechargement pour un RNR U/Pu, prenant en compte justement
les temps d’irradiation, de refroidissement et de fabrication : un cas de référence ot seuls
les éléments fissile et fertile sont remis en ceur, un cas de transmutation homogéne des
AM ou, non seulement, les éléments fissile et fertile, mais aussi les AM produits par le
ceeur, sont remis dans la zone fissile, et un cas de transmutation hétérogene dans lequel les
élements fissile et fertile sont remis dans le ceur et les AM, quant a euz, sont placés dans
une couverture fertile radiale en périphérie du ceur. Nous précisons dans les trois cas les
inventaires ainsi que certains parametres de sureté.

4.1 Tlustration du couplage neutronique/cycle

Nous considérons ici un RNR isogénérateur basé sur le cycle U/Pu a I’équilibre. Le coeur
du réacteur est irradié pendant un temps T;,... Au bout de ce laps de temps, une partie ou
tous les assemblages du coeur sont remplacés par des assemblages frais. Les assemblages
sortis du ceeur sont refroidis durant un temps T..,;. Une fois que les assemblages ont
refroidi, ils sont retraités : les éléments fissile et fertile, tels que I'uranium et le plutonium
sont séparés puis réutilisés pour fabriquer les assemblages frais. Le temps de fabrication
des assemblages frais est noté T't,,. On ne considere pas ici le recyclage des AM. Dans ce
modele, le temps T;,.. varie entre 3 et 7 ans, le temps T, entre 2 et 7 ans, et le temps
T'tqp entre 2 et 7 ans également. Les valeurs de référence communément admises dans les
études de scénarios sont (Tjrr,Teoot;Trab) €gales a (5,5,2) [54]. La densité de puissance est
représentative d’un RNR, soit 221 W/cm? de coeur (437 W/cm? de combustible), 5 ans
d’irradiation correspond donc a un burn-up de 90 000 MWj/tNL.
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4.1.1 Problématique

Dans un RNR avec combustible U/Pu, le combustible contient du ?*!Pu. Le **!1Pu a
une période de demi-vie de I'odre de 14.4 ans et décroit vers '’*! Am pendant la phase
de refroidissement et de fabrication. La période de I'’?4' Am étant de 432 ans, cet isotope
s’accumule au fur et & mesure que le ?*!Pu se désintegre. Aux échelles de temps considérées
pour le cycle (fonctionnement du réacteur, refroidissement des assemblages usés et fabri-
cation des assemblages frais), ce phénomene va impacter la neutronique, et notamment la
réactivité, ainsi que la quantité d’américium envoyée aux déchets.

Le réacteur considéré est un réacteur a neutrons rapides isogénérateur, refroidi par
du sodium. La puissance du réacteur est de 3600 MWth. La masse d’?38U est supposée
a peu pres constante sur le cycle (environ 50 t) : en fait, la masse de fertile dans un
concept isogénérateur diminue au cours de l'irradiation et un apport de fertile est réalisé
a chaque cycle pour compenser sa consommation. Cela étant, cette variation sur la masse
totale d’?38U en coeur est négligée dans les calculs simplifiés présentés dans ce paragraphe.
Tous les isotopes du Pu sont pris en compte. On suppose le flux et les sections efficaces
constants au cours de l'irradiation. Tous les isotopes sont considérés a 1’équilibre durant
le cycle (irradiation + refroidissement -+ fabrication). La masse d’?*!Am est mise aux
déchets au moment de la séparation, c’est-a-dire au temps T;.r + Tro0. Les pertes dues au
retraitement chimique pour séparer les isotopes sont négligées.

4.1.2 Calcul de la masse de ?*Pu et de **°Pu

L’équilibre d’un systeme isogénérateur se définit en général par ’égalité entre produc-
tion et consommation d’un noyau donné pendant l'irradiation (pour le noyau pere fertile,
la production correspond a ’alimentation en minerai). On en déduit en général que chaque
isotope multi-recyclé, et en particulier les isotopes du Pu, sont constants pendant l'irra-
diation. Cela est correct pour les isotopes 239 et 240 du plutonium car ils ont des durées
de vie longue, respectivement 24 000 ans et 65000 ans, et ne décroissent donc pas pendant
le refroidissement et la fabrication du combustible. Pour le 21 Pu, en revanche, sa période
est de 14.4 ans, et sa décroissance hors coeur ne peut étre négligée. L’équilibre ne se définit
donc plus par la constance de la quantité de Pu sur la durée de l'irradiation pour n’im-
porte quel isotope du plutonium, mais par N(0) = N(Tipr + Teoor + Trap), (et pour les
isotopes 23Pu et 240Pu, cette équation se traduit par N(0) = (Ti)).

Les équations d’évolution du 239Pu et du 2*Pu s’écrivent :

dN239 P 1 — 239 P 0239 P [Z

- u = N2381 UgSSU(b N u 3 u ( )
dN 40 P 1 — 240 p 0240 P :/

# f— N239 puO'Cz39 PUQS N 0 u® 2 u ( )

dt
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A T’équilibre, on a alors :

ca
N238UO'23§)U

Nasop, (4.3)

abs
0239 py,

Naso py 0335

— Pu

Newp, = ——(—— (4.4)
0240 py,

Comme la masse d’?*U est supposée constante au cours du cycle celle du 2*°Pu lest

également. La masse d’??®U a ’équilibre est d’environ 50 tonnes. On en déduit la masse

du 23Pu et celle du ?*°Pu : Masop, = 6.17 t et Maso p,, = 3.57 t.

4.1.3 Cas du *'Pu
Condition d’isogénération

Comme cela a été dit, 'isogénération ne signifie pas que la masse du ?*'Pu est constante
sur [0; Ty] & cause de la décroissance de ce dernier sur "2 Am sur [T}, ; Tipr + Teool + Tfap)-
En effet, si le 24! Pu est constant pendant lirradiation, il décroit pendant T,oo + T 'fab, €t
la masse de 241 Pu est différente entre les cycles i et i+1, et I’équilibre n’est plus assuré. La
condition d’isogénération s’écrit donc :

N241Pu(0) = N241Pu(,I%rr 4+ Tepol + Tfab) (4.5)

Equation d’évolution du ?*'Pu

On a deux équations d’évolution : une valable sur l'intervalle [0 , T;,,] et 'autre sur
Vintervalle [Tj,y , Tipr + Teool + Trap)- En effet, sur le deuxieme intervalle, on est hors flux

(¢ =0).
Intervalle [0 , T;,]

dN241p,,

0t = N240pu0'§%)Pu¢ — Naw pu(O'gffPu(ﬁ + A2a1 pu) (4.6)

La solution de cette équation est de la forme :

cap
N240Pu024opu ¢

)\241pu + O'gffpu(ﬁ

Naaip,,(t) = avexp <—()\241pu + O'gffpu(ﬁ)t) + (4.7)

« est une constante d’intégration que 'on détermine grace a la condition d’isogénération
4.5. On note d’ores et déja que pour remplir la condition 4.5, I'inventaire du ?*'Pu doit
augmenter pendant I'irradiation pour compenser sa diminution pendant le refroidissement
et la fabrication, donc « est négatif.
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Intervalle [Err 9 Err + Tcool + Tfab]

dN2a1 Pu
dt

La concentration de 21 Pu sur cet intervalle est :

— _)\241PUN241P'1L (48)

Naaipy, (t) = Noai py (Tirr) €xp (=241 py (t — Tipyr)) (4.9)
Une fois ’équation d’évolution du 2! Pu établie sur U'intervalle [Ty, , Tipr + Thoot + Trab),
on peut calculer a avec la condition d’isogénération 4.5, on obtient :

N-: oo
240 py, 9240 pu¢

m (eXp(—)\241pu(Tcool =+ Tfab)) — 1)
o=
1 —exp (—[()\241pu + Ugffpu(b) + X241 py, (Tcool + Tfab)])

(4.10)

Equation d’évolution du *?Pu

Comme le ?4'Pu n’est pas constant pendant lirradiation, il en sera de méme pour le
242py. L’équation d’évolution du 2*2Pu s’éerit comme :

dN242p,,

pr = —N242Pu03f25pu¢ + Noar puagffpuqs (4.11)

Intervalle [0 , T},.]
La valeur de N2 p,, est donnée par 1’équation 4.13. La solution de I’équation 4.11 est de
la forme :

1% W

Nas2 =0 eiog‘?gl’ud}t +—
Pu O.abs ¢ —a O.abs ¢
242 py, 242 py,

(4.12)

avec

b
= —)\241Pu + Ug4lspu¢

— cap
= Q024 pu¢

N = < oo
I
=
qﬁ
©

N240Pu0-§4%)pu ¢
A2a1 p,, + O'gffpu(ﬁ
B = Nuap,(0)

Il nous reste & déterminer la valeur initiale de 242Pu a t = 0.

Intervalle [Err 9 Err + Tcool + Tfab]
Sur cet intervalle de temps, la durée de vie du ?*2Pu (375000 ans) est trop longue pour
jouer un role, on a donc :

N2z p,(t) = constante (4.13)

Pour déterminer, cette constante, on utilise la condition d’isogénération, qui s’écrit comme :

N242Pu(0) = N242Pu(Tirr 4+ Teoor + Tfab) (4.14)
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Comme sur [Tip, 5 Tipr + Teoot + Tfap), N242 p,, est constant, on a :
Naaz p,, (0) = Naazp,, (Tiprr) (4.15)

Des équations 4.13, 4.12 et 4.15, on peut écrire ’équation 4.16 :

V w |4 w

B+ -+ — Be 8p ST YV -l (4.16)
08p,® —a  05iEp,0 08 p,® — a o885 p, 6
Nag2 p,, (0) Noaz p,, (Tirr)
On détermine ainsi la valeur de 3 :
|4 1 — e~ Trr
8= e (4.17)

X
_ abs A
a— O2p, o 1—e¢ 0343 p, $Tirr

4.1.4 Cas du *'Am

Ce noyau étant produit par la décroissance du > Pu, il n’a aucune raison d’étre con-

stant sur I’ensemble du cycle.

Conditions aux limites

On suppose que 'on met aux déchets tout 1’>4! Am produit entre T =0 et T = T}y + Troor ;
la concentration initiale d’?*!Am est alors nulle & Tjr + Teool (mais elle ne 'est pas au
début de l'irradiation).

Equation d’évolution du ?*'Am

On a trois équations d’évolution : une valable sur l'intervalle [0,7;,,], une valable sur
(Tirr 5 Tirr + Teool), €t Vautre sur Uintervalle [Tiyp , Tirr + Teoot + Trap). En effet, sur les
deux derniers intervalles, on est hors flux et les conditions initiales ne sont pas les mémes
pour les intervalles [Ermﬂrr + Tcool] et [Err ) Tirr + Teool + Tfab]-

Intervalle [0 , T;,]

dN241 Am

dt
La solution de cette équation est de la forme :

= —N241Ama§£’fAm¢ + )\241PUN241PU (4.18)

A241 p, O

F
Noai g, (t) = vexp (—Gt) + = + exp (—()\241pu + Ugffpu@t)

G G- ()‘241Pu + O'gflspu(ﬁ)

(4.19)
ou :
F oap,o
o _E — ﬁ — N241Pu(Tirr) (eXp(—)\241pquab — 1))
= UgffAm¢

cap
N240Pu0-240p (;5

F = Joap,
Aza1 py, + U241p ¢
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Intervalle [Err 9 Tli?"r + Tcool]

dN2a1 Am
dt

La concentration de 21 Am sur cet intervalle est :

— )\241PUN241PU (420)

Noti apy(t) = Nott g (Tirr) — Nott py(Tips) €xp (—Natt py(t — Tipy) — 1) (4.21)

Intervalle [Tirr + Tcool ) Tirr + Tcool + Tfab]

dN2a1 Am
dt

La concentration de 21 Am sur cet intervalle est :

= Xaa1 p,, Naa1 py, (4.22)

Naar g, (t) = —Noar py (Tir) (exp(—A2a1 pyy(t — Tipr — Toor)) — 1) (4.23)

4.1.5 Etude paramétrique
Cas de référence (1,1 cools T far)=(5,5,2)

La figure 4.1 illustre le cas de référence (Tj., = 5 ans, Tyoo = 5 ans, Tyqp = 2 ans).

350

300

250

200

24Py (T, Teoon Trab) = (5,5,2) |

150
—2%2py (Tirrr Teool Trab) = (5,5,2)

Masse (kg/GWe)

100

| —247Am (Tirr,Tcoolleab) =(5,5,2)

50

Temps (ans)

F1G. 4.1: Evolution de la masse de ?*'Pu, du ?*?Pu et d’?*! Am en fonction du temps avec
(Tirr,Tcoolanab):(5>5>2)

On constate que la masse de *!Pu n’est clairement pas constante au cours de I'irradi-
ation, elle varie de prés de 40 %. La masse de 242Pu, elle, est quasiment constante, méme
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pendant lirradiation. L'**' Am est produit durant Iirradiation, et sa quantité augmente
plus vite au cours du refroidissement, puisqu’il reste alimenté par la décroissance du ?*'Pu
et n’est plus consommé par capture et fission. On s’attend & ce que la masse d’?*'Am
envoyée aux déchets augmente avec le temps de refroidissement. On s’attend également
a une variation du k.ys pendant Iirradiation, du fait de 'augmentation du 241py durant
cette période.

On fait maintenant varier le temps d’irradiation, le temps de refroidissement et le

temps de fabrication pour évaluer leur influence sur les inventaires & I’équilibre du 24'Pu,
du 222Pu et d?*'Am.

Influence du temps de fabrication (7%,) a temps d’irrradiation (7;..) et de
refroidissement (7,.,) fixés

On se place dans le cas (Tj» = 5 ans, Tpoq = 5 ans) et on fait varier T'tqp entre 2 et
7 ans. On obtient la figure 4.2.

350 ............. T T T R R T T T

300, 7= . — B S e S— A— S— _—

250 — (Tm, c00|,Tfab) (5.5,2) | g
o) = (Tirn Tcool Tfab) = (5,5,3)
3200 /A I (TII‘I" cooIrTfab) (51514) e e A
g L — (TII’I"TC00|'Tfab) (5,5,5)
g - — (TlrrrTcoolleab) (5,5,6)
g 150 ................ (T cooIITfab) (5,5,7)

0_ 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 S| 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1
0 2 4 6 8 10 12 14 16
Temps (ans)

Fi1G. 4.2: Evolution de la masse de 2*'Pu et d’?'Am en fonction du temps avec
(T’irr,TCOOI):(E)aE))

Meéme si Tyq, modifie les inventaires de 1Py et A2 Am & t = 0, cette différence
s’amenuise au cours du temps d’irradiation, que ce soit pour le 2*'Pu ou pour I’>*' Am.
Pour le ?*'Pu, cela est dii & la constante qui apparait dans I’équation 4.7.

Pour 1'**! Am, la convergence est plus longue & atteindre dans la mesure ot il y a les
constantes de temps du 2*'Pu et de 1’ Am & prendre en compte (cf équation 4.19). Ainsi,
les valeurs sont plus étalées en fin d’irradiation dans le cas de I'’’*! Am. Néanmoins, on
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205 _(Tirr’TcooI‘Tfab) =(552)
_(Tirr'Tcool'Tfab) =(53)
_(Tirr’TcooI‘Tfab) =(554)
_(Tirr'Tcool'Tfab) =(555)
200 =TT cool Trab) = (5:5,6)
(Tirr'Tcool'Tfab) =(557)
g ] :
O
~
g 195 SR S
[}
(%]
wv
(4]
2 v : : : : : : :
190N oo To— ZEER T — — S— S———
n 242py,
2 4 6 8 10 12 14 16

Temps (ans)

F1c. 4.3: Evolution du ?*2Pu en faisant varier Trap avec (Tipr,Troo1)=(5,5)

note que lorsque le temps de fabrication augmente, 1'’>*! Am s’accumule dans le combustible
. , . . <A N
suffisamment pour que sa concentration en début de cycle soit supérieure & Z2o-Pu2UPu (cf

T31T 4 X P
figure 4.2), de telle sorte que I'’**' Am est transmuté pendant l'irradiation, contﬁ"airement
au cas de référence (cf figure 4.1). Par conséquent, la quantité d’?*! Am mise aux déchets
at = Ty + Teool, est relativement plus indépendante de Ty, que ce a quoi I'on aurait
pu s’attendre.

Concernant le 242Pu, son évolution est assez prévisible (cf figure 4.3). La condition
d’isogénération impose que la quantité de 242Pu soit constante sur (Tirr s Tirr + Teool] €t
égale & la quantité de *>Pu & t = 0. Dans I’équation 4.11, qui régit 1’évolution du 2*?Pu
sur [0 , Ty, le terme de production est dit au ?'Pu ; or, sur lintervalle [0 , T, le
24Py augmente. La quantité de 2*2Pu commence donc par diminuer sur [0 , T},..], car le
terme de production 2*'Pu n’est pas encore suffisant pour compenser le terme de perte
di & Pabsorption du 2#2Pu. Puis, la masse de 2*>Pu passe par un minimum, et augmente

ensuite sur [0 , Tj.], pour retrouver sa valeur initiale en fin d’irradiation.

Influence du temps de refroidissement (7.,,;) & temps d’irrradiation (7;.,.) et
de fabrication (T%,,) fixés

On se place dans le cas (Tj. = 5 ans, Tfq, = 2 ans) et on fait varier T, entre 2 et 7
ans. On obtient la figure 4.4.

Que l'on fasse varier le temps de refroidissement ou le temps de fabrication, cela a
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Fic. 4.4: Evolution de la masse de 2'Pu et d’**'Am en fonction du temps avec
(T%TmTfab):(&z)
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F1a. 4.5: Evolution du 2*2Pu en faisant varier Lo, avec (Tirr Tpap)=(5,2)
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le méme impact sur la masse de ?*!Pu en début de cycle et a t = Tj,., dans la mesure
ou on laisse I'isotope évoluer de la méme fagon lorsqu’on refroidit ou qu’on refabrique les
nouveaux assemblages. Les écarts en masse de 241py en début de cycle, suivant que T,y
ou T varie, sont respectivement de 55 kg et 47 kg. Ces écarts a t = Tj,,, suivant que
Teoor 0u Tqp varie, sont respectivement de 12 kg et 8 kg (cf figures 4.4 et 4.2).

Contrairement au cas précédent, la quantité d’?** Am en début de cycle est relativement
indépendante du temps de refroidissement, puisque la totalité de ’américium est mise aux
déchets avant la fabrication.

La quantité d’?*' Am mise aux déchets est plus sensible au temps de refroidissement
qu’au temps de fabrication. En effet, dans le deuxieme cas, ’accumulation supplémentaire
hors coeur ne peut étre rattrapée par la transmutation pendant l'irradiation comme vu
précédemment.

Variation de la masse d’?*' Am mise aux déchets en fontion de T.,, et Trap a
temps d’irrradiation (7;,,) fixé

=

S 3f £ L
E 30: % /
o B =2
< g0
2 28f g r
% ; é 247 ‘— 241AM (Tirr, Teool) = (5,2)
3 2o 340 ‘— 249Am (Tirr, Teool) = (5,5)
50 il
2 [
& 24: a2
2 [ 41Am (T Trab) = (5,2) S
Bl —— 241Am (Tiry, Trab) = (5,5) < 20[-
£ 20 Tl
& s L _—
; B ; /

3 6 7

4 5
Temps de fabrication (ans)

Ny

S . B
Temps de refroidissement (ans)

N FRFT

F1G. 4.6: Evolution de la masse d’?*'Am
mise au déchets en fonction du temps de

refroidissement T & Tipy et T'pyp fixés

Fi1G. 4.7: Evolution de la masse d’?*'Am
mise au déchets en fonction du temps de
fabrication T’y & Tipp et Teo fixés

Quand on observe I'évolution de la masse d’?*'Am mise au déchets en fonction du
temps de refroidissement (cf figure 4.6) a Ty, et Tyqp fixés (Tjr = 5 ans et Tyqp = 2 0u 5
ans), la variation de cette masse selon Ty, est de l'ordre de 2 kg. Par contre, la variation
de la masse d’>*' Am mise au déchets en fonction du temps de fabrication selon la valeur
de T,op (cf figure 4.7, T;, = 5 ans et Tppop = 2 ou 5 ans ) est quatre fois plus grande :
on a une augmentation de l'ordre de 47 % de la masse mise aux déchets entre T, =
2 ans et 1o, = 5 ans, alors que sur la figure 4.6, 'augmentation entre T, = 2 ans et
Ttqp = 5 ans, est de lordre de 12 %.

Cela démontre, I'influence non négligeable du temps de refroidissement sur la quantité
d’?' Am mise aux déchets. Si on ne tient pas compte de la décroissance du 2*'Pu lors
du temps de refroidissement, on commet une erreur conséquente sur la quantité réelle de
241Py remis en cceur au cycle suivant, et sur la quantité d’américium mise aux déchets.



4.1 Illustration du couplage neutronique/cycle 79

D’ol la nécessité de créer des méthodes dans MURE permettant de prendre en compte
ces temps de refroidissement.

Impact du temps de refroidissement et du temps de fabrication sur le k.,

Ce modele tres simple permet également d’avoir une évaluation du facteur ko, de
son évolution et de sa dépendance aux parametres Tj.,, Teoo €t Tpqp. Nous présentons
la variation du ks, en fonction de différents temps de refroidissement. Le ko est calculé
comme : S fis

)i Nivio;
koo = 721 ngbs (4.24)
Les isotopes utilisés pour calculer ce ko, simplifié sont 1'*2%U, le plutonium, 1'’**! Am, ainsi
que le sodium et ’acier des gaines.

1312F

— Keo(Tirrs Teool Ttab) = (5,5.2)

1.31

1.308

1.306

1.304

1.302

Temps (ans)

F1G. 4.8: Evolution du ks en fonction du temps avec (Tirr,Teoot, 1 tab)=(5,5,2)

Lorsque I'on ne considére que l'irradiation, on constate que la variation de réactivité
est de l'ordre de 1200 pcm du fait de I'augmentation du ?*'Pu (cf figure 4.8), ce qui n’est
absolument pas négligeable. Cela illustre I'intérét de simuler le cycle dans sa totalité, en
prenant en compte I’évolution des matériaux durant les temps de refroidissement et de
refabrication. On ne tient pas compte dans ce modele simple de la disparition de 1'’*23U et
de 'apparition des PF, qui auront également un impact sur I’évolution du k., au cours de
Iirradiation.

4.1.6 Conclusion

En utilisant un modele simplifié d’évolution que ’on peut résoudre analytiquement, on
constate qu’il est nécessaire de simuler le cycle dans sa globalité, du fait notamment de la
présence du ?*'Pu, qui a une durée de vie de 14.4 ans.

D’une part, la réactivité du systéme change de maniere significative : il y a 1200 pcm
d’écart entre le début et la fin de l'irradiation, bien que I'on soit a I’équilibre. D’autre
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part, d’un point de vue des déchets, cela permet de mieux déterminer les masses d’?4! Am,
car considérer 'aval du cycle permet de prendre en compte la masse de 24'Pu qui décroit
sur '’ Am durant le refroidisssement, étant donné que la période de désintégration du
241Py est du méme ordre de grandeur que le temps de refroidissement. L’impact sur les
déchets demeure quand méme moindre que celui sur la réactivité car méme si la variation
de la masse d’?*! Am est importante au début du cycle (cf figure 4.2), lors de l'irradiation,
I'isotope tend vers sa concentration d’équilibre, et I’écart se réduit nettement. Dans le cas
ott le temps de refroidissement varie, la variation de la masse d’?*' Am passe de 64 kg, en
début de cycle, a 14 kg en fin d’irradiation : 1’écart de masse est réduit de 78 %.

Pour limiter la quantité d’?*'Am aux déchets, il est donc préférable de privilégier
un temps de refroidissement faible, quitte a garder plus longtemps un combustible frais
sur étagere si celui-ci ne peut étre réutilisé immédiatement. Cette stratégie permet de
transmuter 1'>#! Am en coeur plutot que de le vitrifier (dans le cas sans transmutation des
AM).

Bien entendu, il faut prendre en compte tous les isotopes du combustible, de 'uranium
au californium, ainsi que la dépendance spatiale et temporelle des sections effficaces micro-
scopiques, ce qui nécessite 'utilisation du code MURE qui fournit les résultats présentés

ci-apres.

4.2 Cas de référence avec rechargement du combustible en
coeur

Nous présentons désormais des calculs complets issus de MURE, apres la mise en place
d’outils permettant de prendre en compte l’ensemble du cycle.

Le coeur étudié est le RNR-Na présenté au début du chapitre 3. Dans ce cas de référence
sans transmutation des actinides mineurs, I’évolution est réalisée sur 250 ans avec recyclage
de l'uranium (U) et du plutonium (Pu) uniquement. L’équilibre est atteint définitivement
au bout de 200 ans (tg)-

Dans la suite, le RNR avec combustible U/Pu sans transmutation est choisi comme
référence et sera noté : U/Pu Ref.

4.2.1 Gestion du rechargement

En pratique, chaque année, les assemblages les plus anciens (appelés lot) sont extraits
du ceeur et remplacés par un lot d’assemblages neufs. Les assemblages sont replacés en
coeur selon un plan de rechargement qui prend en compte le maintien d’une nappe de
puissance la plus plate possible, ce qui n’est pas le cas dans notre simulation. Néanmoins,
la gestion que nous avons mise en place a I’avantage de permettre la simulation d’un coeur
en s’assurant que chaque assemblage retraité a subi la méme irradiation (méme combustion
massique).

Notre gestion du coeur est réalisée par un rechargement des assemblages de type OUT-
IN et dépend de quatre parametres : la longueur du cycle des assemblages, le temps de
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refroidissement des assemblages usés avant leur retraitement, le temps de refabrication pour
réaliser les assemblages neufs, et le temps d’irradiation total des assemblages en coeur, qui
va déterminer le taux de combustion.

A chaque cycle, le combustible placé dans la zone la plus interne du ceceur est retiré
du coeur. Les assemblages sont déplacés séquentiellement de la zone la plus externe vers la
zone centrale du cceur. Les assemblages frais sont placés dans la zone la plus externe du
coeur. Les assemblages usés, une fois sortis du coeur, refroidissent durant Tp... L'uranium
et le plutonium recyclés issus de ces assemblages usés refroidis, sont mélangés a de 1'oxyde
d’uranium appauvri pour fabriquer les assemblages frais. Ce procédé de fabrication dure
T'tqp durant lequel le combustible continue a évoluer par décroissance naturelle. Dans notre
étude, les valeurs utilisées pour les différents temps sont les suivantes (cf figure 4.9) :

— la longueur du cycle est de 1 an ;

— le temps d’irradiation total des assemblages en cceur est de 5 ans ;

le temps de refroidissement T,,, des assemblages usés est de 5 ans ;

— le temps de fabrication T4, des assemblages frais est de 2 ans.

Nous nous basons sur les valeurs de référence retenues pour les études de scénarios dans le
cadre de la loi de 2006 [54]. Durant toutes ces périodes, dans chacun des stocks (storage),
le combustible continue a évoluer du fait des décroissances radioactives.

A sa sortie du ceeur, tout le combustible usé est placé dans un stock intermédiaire
durant le temps de refroidissement T,,,. Apres Teoor, les AM et les PF sont séparés de
I'uranium et du plutonium. L’U et le Pu sont placés dans un stock dédié¢ aux éléments
fissile-fertile. Les AM et les PF sont également séparés et placés respectivement dans un
stock dédié aux AM et un stock dédié aux déchets. Les pertes chimiques obtenues lors de
la séparation de ces différents éléments sont mises aux déchets. Ces pertes sont fixées a
0.1 %.

Ce type de gestion a un certain nombre de limites. Tout d’abord ce n’est pas ce qui
est fait dans la réalité. En pratique, le repositionnement des assemblages neufs et ceux qui
n’ont pas atteint leur burn-up maximal se fait de fagon homogene, selon une stratégie qui
va tenir compte des aspects de stureté (aplatissement de la nappe de puissance par exemple)
et des criteres de rentabilité (limitation des fuites radiales des neutrons vers la cuve pour
éviter une fragilisation précoce de cette derniére et augmenter ainsi son temps de vie). En
outre, 'arrét du réacteur durant le déchargement du combustible usé et le rechargement
du combustible neuf n’est pas pris en compte dans cette étude. MURE continue d’étre
développé et les moyens de calculs actuels permettent d’envisager une meilleure prise en
compte des effets spatiaux dans les mois a venir. Ceci n’est pas trés génant dans le cas du
cycle U/Pu, mais cela devient plus sensible en cycle Th/U a cause de effet protactinium,
qui va entrainer une sous estimation de 1'*?3U réellement présent en cceur. De plus, cette
fagon de simuler le rechargement impose une seule zone d’enrichissement (15.09 %). Une
amélioration a venir pourrait étre de définir deux zones d’enrichissement distinctes et de
gérer en parallele deux séries de stocks, une série pour la zone interne d’enrichissement,
et une série pour la zone externe d’enrichissement. Le code MURE ne permet pas pour
I'instant de simuler cette fagcon de procéder.
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F1a. 4.9: Gestion du rechargement dans le cas de référence

4.2.2 Inventaires et proportions de fission

Les inventaires des isotopes du Pu, de I'U ainsi que des principaux actinides mineurs, a
Péquilibre, durant un cycle (1 an), ainsi que la masse des éléments mis aux déchets par an,
sont donnés dans le tableau 4.1. Les proportions de fission au démarrage et a 1’équilibre
en début de cycle (DDC) et en fin de cycle (FDC) sont présentés sur la figure 4.13.

Le vecteur Pu est quasiment a ’équilibre au bout de 100 ans (cf figure 4.10). Durant
les 50 premieres années, le vecteur Pu s’enrichit en 2*Pu (+ 1.7 t) et en 2*°Pu (4 700
kg), et s’appauvrit en en 24'Pu (- 500 kg) et en 2*2Pu (- 900 kg). Ensuite, la masse fissile
se stabilise. Pendant les 8 premieres années, les assemblages frais sont chargés avec du Pu
MOX refroidi 30 ans, car 7 ans sont nécessaires pour récupérer le premier Pu retraité (5
ans de refroidissement et 2 ans de fabrication). Au bout de 8 ans, le Pu retraité étant
disponible, c’est ce dernier qui est utilisé pour constituer les assemblages frais.

La configuration choisie conduit & un systeme régénérateur (l'inventaire en 239Pu est
quasiment constant sur la durée d’un cycle, cf tableau 4.1). Par cycle, on produit pres de
13.8 kg/GWe.an d’américium, 2.8 kg/GWe.an de curium et 6.9 kg/GWe.an de neptunium.

Sur les figures 4.11 et 4.12, sont présentés des agrandissements de I’évolution du 23°Pu
et du 2*'Pu respectivement, & I’équilibre. Concernant le 23?Pu, son inventaire est constant
entre deux rechargements, aux dispersions statistiques pres : la variation est inférieure a 2



4.2 Cas de référence avec rechargement du combustible en coeur 83

. I L L L L L L L i
O S O PPN SR TN Yo PSP SPOP 0 AP Y Y Y X XY SR EX Y KW XY XY W) SN XK O X EY S F0 Y KW O ¥ EX [ KX CX0 ¥ FX S FY: o

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220
Temps (ans)

F1c. 4.10: Evolution de la masse des isotopes du Pu au cours du temps
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F1G. 4.11: Zoom du ?*Pu & I'équilibre F1G. 4.12: Zoom du ?*'Pu & 'équilibre

kg, soit moins de 0.3 %. Pour le ?4'Pu, on voit clairement que ce dernier n’est pas constant
sur la durée du cycle : sur 1 an, sa masse augmente de 31 kg, soit 7 % d’augmentation.
Cela conforte les résultats du modele simplifié présenté dans le paragraphe 4.1.

Sur la figure 4.13, qui explicite le bilan des fissions du combustible, une augmentation
significative du pourcentage de fission du **Pu entre t = 0 et t = tgq est observée. On
constate également que la part des fissions provenant de 1'*>%U est relativement importante
et se place en deuxieme position apres le 239Pu. La part de fission du ?*'Pu est du méme
ordre de grandeur que celle de I'>38U au démarrage, mais diminue de moitié & 1’équilibre
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Masse en cceeur (kg) (Pejee = 1.45 GWe | Masse mise aux déchets (kg/GWe.an)

Noyaux | démarrage | tgq tgq + 1 an A Déquilibre RNR (REP)

88U 61765 | 59015 57 645 7.6

B8py 403 74 73 0.014

BIpy 5376 7141 7140 0.96

240py 3376 4146 4148 0.55

24l py 941 449 480 0.06

242py 1191 327 326 0.04

241 Am 89 66 76 29 (23.9)

243 Am 0 14 23 5.6 (13.1)

242Cm 0 4 6 0.01

244Cm 0 2 4 1.2 (4.3)

BTNp 0 11 18 4.6 (37.0)

29Np 0 8 11 <1076

TAB. 4.1: Inventaires du Pu, de I’U et des principaux actinides mineurs

Masse en coeur (kg)

Masse en cceur (kg/GWe)

démarrage

téq téq + 1 an

téq

Total Pu

10096

12137 12167

8370

®
S

TAB. 4.2: Inventaire total du Pu
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F1a. 4.13: Bilan des fissions par noyau pour Fic. 4.14: Bilan des captures par noyau

t=0, t=DDC et t=FDC

pour t=0, t=DDC et t=FDC

dans la mesure ot son inventaire est diminué de plus de moitié (tableau 4.1).
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4.2.3 Spectre a I’équilibre

Ci-dessous sont présentés les spectres en énergie du coeur a tgq plein de sodium (courbe
bleue sur la figure 4.15) et vidangé (courbe rouge sur la figure 4.15). Le spectre est centré
aux alentour de 200 keV, et la résonance de diffusion du sodium est tres visible aux environs
de 3 keV sur la courbe bleue. Elle est absente sur la courbe rouge puisque le coeur est vide
de sodium. En dessous de 10 keV, le flux chute rapidement. Cela provient du fait que peu
de neutrons survivent a relativement basse énergie dans un cceur rapide. On constate aussi
que la courbe rouge (vidange) sur la figure 4.15 est décalée vers les hautes énergies, ce qui
met en évidence le durcissement du spectre lors de la vidange, qui est également visible
sur la figure 4.16. Cette courbe représente le rapport entre le spectre du cceur plein de
sodium sur le spectre du cceur vide de sodium.

107 ............. ................ ................ .............. .....

107 10®  10°  10*  10° 102 10" 1 10
E (MeV)

F1a. 4.15: Spectres du coeur plein de sodium (bleu) et vide de sodium (rouge)

Le détail des différentes résonances du spectre est présenté sur la figure 4.17. La struc-
ture macroscopique du spectre est largement marquée par les larges résonances de diffusion
du sodium, du fer et de 'oxygene, au-dessus de 1 keV. En dessous de 300 eV, les résonances
étroites d’absorption des noyaux lourds apparaissent sur le spectre. Ces résonances jouent
un role dans 'effet Doppler.
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Fia. 4.16: Rapport du spectre du cceur plein de sodium sur le spectre du cceur vidangé
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F1G. 4.17: Détail du spectre du cceur plein a tgq

4.2.4 Isogénération et surgénération

La configuration obtenue est largement surgénératrice durant les 50 premieres années,
alors que les dimensions du cceur et le combustible utilisés, fournis par le CEA, sont an-
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noncés comme isogénérateur sur 2050 JEPP. Par conséquent, le k.ry devient tres élevé
a 1’équilibre (1.07). Plusieurs raisons peuvent expliquer cela. Deux codes totalement dif-
férents sont utilisés (le code déterministe ERANOS pour le CEA et le code probabiliste
MURE pour notre étude) avec des bases de données nucléaires difficilement reproductibles
(ERANOS utilise des bases de données modifiées, ERALIB, qui s’appuye sur une version
modifiée de JEFF-2.2, tandis que MURE utilise, pour ce calcul, la base ENDFBT), le fait
de calculer de facon différente la dilatation des longueurs géométriques et la porosité du
combustible, sont autant de sources possibles de différences entre les deux résultats.

Ensuite, pour des raisons techniques, qui pourront étre réglées par la suite, lorsque ’'on
simule le rechargement, on ne peut le faire qu’avec un seul enrichissement, alors que dans
les données fournies, il y a deux zones d’enrichissement. Une étude est présentée ci-apres
pour quantifier 'impact de ces deux zones d’enrichissement sur la valeur du key .

Pour proposer une configuration avec un k. sy acceptable, un calcul de coeur a été réalisé
en utilisant le vecteur Pu a I'équilibre de la configuration précédente, et « en mettant de
coté » 10 % du Pu sorti du coeur & chaque cycle, au lieu de 'utiliser pour fabriquer des
assemblages frais. Les résultats sont satisfaisants, dans la mesure ou a I'équilibre, le k. s
est stabilisé & 1.01 en moins de 20 ans : le coeur est alors surgénérateur puisque environ 215
kg de Pu sont mis de coté a chaque recyclage (cf figures 4.18 et 4.19), soit une surgénération
de 148 kg/GWe.an.

= ‘ . 10°
1.02 = ket U/PU90 E
6000!
rC —ZBBpu
: 239)
1.015 i | I 5000 Pu
H r — 240py
— C — 241p,
2 4000 . !
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X | ‘©
» £ 3000~
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> |
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1,005 '. | l | | 2000F
r 1000f<
1k E \.....\__
10 20 30 40 50 60 70 80 9 100 10 20 30 40 50 60 70 80 9 100
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F1G. 4.18: ke f¢ en configuration U/Pu avec FI1G. 4.19: Evolution du vecteur Pu en con-
mise sur étagere de 10 % du Pu figuration U/Pu avec mise sur étagere de

10 % du Pu

Concernant 'impact sur les déchets, il est négligeable et les configurations peuvent étre
considérées comme équivalentes de ce point de vue.

4.2.5 Influence de deux zones d’enrichissement sur le k.

Nous présentons ici une étude sur un ceeur a 6 zones radiales : 3 zones internes et 3 zones
externes. Dans la zone interne, la teneur en Pu est C et dans la zone externe, la teneur en
Pu est Cy. La durée d’un cycle est de 2 ans et le temps d’irradiation totale de chaque zone
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d’assemblages est de 6 ans. Des calculs assemblages ont été préalablement réalisés avec la
composition du vecteur Pu & 1’équilibre et des teneurs en Pu variant de 12 % a 18 %, avec
des temps d’irradiation allant de 2 & 6 ans pour avoir les différentes compositions de chaque
zone du ceeur en fonction de leur temps d’irradiation. Le rechargement est toujours de type
OUT-IN et se fait indépendamment dans chacune des deux zones, interne ou externe. Un
calcul MCNP est réalisé sur le coeur pour déterminer le k.s¢, selon le couple (C1,C2)
choisi pour 'enrichissement des deux zones. La teneur interne est toujours plus faible que
celle externe. On trace la variation de réactivité cf figure 4.20) entre le cas avec deux
zones d’enrichissement distinctes et le cas de référence, en fonction du couple (C1,C2) (cf
tableau 4.3). Le cas de référence est un coeur avec la méme teneur en Pu dans les deux
zones d’enrichissement, cette teneur étant de 15 % (Cp).

C1 Cy x | kegp-ko (pem)
12 18 | 0.40 1323

13 17 | 0.27 -680
13.5 | 16.5 | 0.20 -1420

14 16 | 0.13 -1641
14.5 | 15.5 | 0.07 -1185

15 15 0 0

TAB. 4.3: Variation de la réactivité en fonction du couple (C1,C2) : x = CQC;OCI et Cp =
Co+Ch
2

La courbe 4.20 montre que lorsque I'on utilise deux teneurs différentes, de l'ordre de
14 % et 16 %, afin d’aplatir la nappe de puissance, cela conduit & diminuer la réactivité.
Cela s’explique par 'augmentation des fuites radiales. Mais, lorsque 1’écart des teneurs est
plus important, la réactivité augmente. Cela est du aux variations significatives du spectre
et donc du parametre n du combustible, qui compense l'effet des fuites. Il apparait en
tout cas que le fait de simuler une seule concentration en Pu explique en partie la valeur
importante de ke que nous obtenons.
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4.3 Cas de transmutation homogene des actinides mineurs

4.3.1 Gestion du rechargement

La configuration du systeéme est la méme, seule la gestion du rechargement differe.
En effet, lors de la refabrication des assemblages neufs, le plutonium et 'uranium sont
recyclés, ainsi que les actinides mineurs, issus des assemblages usés (cf figure 4.21). Les
pertes au retraitement pour les AM sont les mémes que pour I'U et le Pu, et sont fixées a
0.1 %. Tous les autres parametres restent inchangés. Dans la suite, on notera le RNR avec
combustible U/Pu en transmutation homogene : U/Pu Hom.

each core
refuelling time

ATV VAYA [AYAY'AY'AN
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each core
refuelling time
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after core
Cooling time
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Fi1a. 4.21: Gestion du rechargement dans le cas de transmutation homogene

4.3.2 Comparaison de 'inventaire dans les cas avec et sans transmuta-
tion
Le tableau 4.4 compare les inventaires en cceur des principaux noyaux, dans le cas sans
transmutation et dans le cas avec transmutation homogene, une fois ’équilibre atteint.
Le pourcentage d’AM mis en coeur ne dépasse pas la limite des 2.5 % a t¢, fixée pour
les grands coeurs pour des considérations de streté [9]. Les AM en coeur se répartissent

comme :
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Masse (kg) % massique
U/Pu Ref | U/Pu Hom | U/Pu Ref | U/Pu Hom
AM 106 657 0.15 0.9
PF 1913 1888 2.61 2.58
U 59116 58383 80.7 79.7
Pu 12137 12341 16.6 16.8

TAB. 4.4: Inventaires en cceur dans le cas U/Pu Ref et le cas U/Pu Hom a tgg

— américum : 72.32 % ;

— curium : 14.80 % ;

— neptunium : 12.84 % ;

— autres : 0.04 %.
Si le vecteur Pu est comparé dans le cas de référence et le cas homogene a t¢, (cf tableau
4.5), le pourcentage massique du ?**Pu est plus grand dans le cas homogene, & cause du
recyclage en coeur de 1! Am, qui produit du ?*2Cm par capture, qui décroit en 163 jours
sur le 2%¥Pu.

TaAB. 4.5: Inventaire du Pu en cceur dans le cas U/Pu Ref et le cas U/Pu Hom a tg,

Masse (kg) % massique
U/Pu Ref | U/Pu Hom | U/Pu Ref | U/Pu Hom
28py 74 322 0.6 2.6
239py 7141 7116 58.8 57.7
240py 4146 4161 34.2 33.7
241py 449 441 3.7 3.6
242py 327 302 2.7 2.4
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4.4 Cas de transmutation hétérogene des AM en couverture
radiale

En transmutation hétérogene, la configuration du systeme est légerement différente. En
effet, le coeur est toujours divisé en 5 zones radiales et 1 zone axiale, mais une couronne
d’assemblages est ajoutée en périphérie du coeur. Cette couverture radiale est composée de
86 assemblages, du méme type que les assemblages combustible, mais contenant unique-
ment de I'uranium appauvri au démarrage du réacteur. On ajoute progressivement dans
les couvertures tous les AM créés par le RNR.

Cette stratégie offre I'avantage de concentrer les AM & transmuter dans un nombre
réduit d’assemblages, certes plus délicats & manipuler et a retraiter, mais permettant en
revanche de simplifier le cycle des assemblages du cceur U/Pu. De plus, la présence d’AM
dans des couvertures fertiles les rendent plus résistantes a la prolifération. Il s’agirait donc
d’une voie permettant de rendre plus acceptable la surgénération en couverture fertile,
tout en transmutant les AM (comparée a I'utilisation d’une couverture fertile sans AM).

4.4.1 Gestion du rechargement : cceur et couverture
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F1G. 4.22: Description de la gestion des assemblages du coeur et de la couverture

La gestion du coeur est la méme que celle en cas de référence. Le temps de refroidisse-
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ment est de 5 ans, et celui de refabrication est de 2 ans, que ce soit pour les assemblages du
coeur ou de la couverture. La longueur du cycle pour les assemblages du coeur est toujours
de 1 an, le temps d’irradiation des couvertures est de 10 ans. Le plutonium surgénéré dans
la couverture n’est pas recyclé : il est stocké et non comptabilisé dans les déchets. Les AM
provenant du coeur et de la couverture sont transmutés dans la couverture, des qu’ils sont
disponibles (aprés au moins le temps de refroidissement plus le temps de refabrication,
c’est-a-dire, aprés au moins 8 ans). Les différentes étapes de la gestion du coeur et de la
couverture sont résumées sur la figure 4.22. Dans notre étude, le Pu surgénéré dans la
couverture est « mis sur étagere » : le 238Pu, produit par les captures sur 1’**! Am, n’est
donc pas recyclé en couverture : une partie du cycle de transmutation des AM est donc
amputée. En effet, en transmutation homogene, comme le recyclage des AM se fait en
coeur, 14 ot on remet le Pu, le 23¥Pu issu de I'’>*' Am peut s’équilibrer.

L’évolution est réalisée sur 300 ans. L’équilibre est atteint apres 250 ans. Les temps de
début de cycle et de fin de cycle (coeur et couverture), a ’équilibre, sont pris respectivement
a 290 ans (DDC ceeur), 291 ans (FDC cceur) et 300 ans (FDC couverture).

Dans la suite, on notera le RNR avec combustible U/Pu avec transmutation hétérogene :
U/Pu Het.

4.4.2 Transmutation des AM dans la couverture

Les AM retraités sont le neptunium, 'américium, le curium, le berkélium et le cali-
fornium. Lors du retraitement, 'efficacité supposée de séparation du plutonium, de 'u-
ranium et des AM est toujours de 99.9 %, ce qui conduit & 0.1 % de pertes qui sont
envoyées aux déchets avec les produits de fission. Le vecteur des AM dans la couverture
a ’équilibre, en début et fin de cycle, est présenté dans le tableau 4.6. Pour le systeme
considéré, a I’équilibre et en début de cycle, la proportion massique d’AM est de 21 % dans
la couverture radiale, et se répartit de la maniere suivante : 76.8 % d’américium, 19.7 %
de neptunium et 3.5 % de curium.

A T'équilibre, durant les 10 ans d’irradiation de la couverture, la production des AM
dans le coeur est égale aux AM brulés dans la couverture. Le taux de transmutation dans
la couverture est défini comme :

masseppc — Massecpc

x 100 (%) (4.25)
massecpe

ou la masseppc est la masse déchargée de la couverture et la massecpc est la masse
chargée dans la couverture.

Le taux de transmutation, calculé a I’équilibre sur la période d’irradiation de la couver-
ture, est de 17 % en 10 ans. Mais en fait, comme le Pu produit dans la couverture (essen-
tiellement du 23Pu par capture sur 1'8U), le 238Pu obtenu apres deux décroissances sur
1241 Am! est retiré puis entreposé. On ne peut donc pas considérer que tout 1'’>*! Am con-
sommé a été véritablement transmuté (puisquune partie s’accumule sous forme de 23*Pu).

1241 A0 (n.7) 242¢ A B 24200, % 238py,
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En prenant en compte cet aspect, le taux de transmutation est de l'ordre de 6 %. Cela
correspond & une consommation de 306 kg/GWe.an dans la couverture pour le premier
cas, et a une consommation de 100 kg/GWe.an dans le deuxiéme cas. Bien entendu, en
prenant en compte 'américium produit dans le coeur, la masse globale (coeur et couverture
radiale) d’Am est constante puisque 'on est a 1’équilibre, ce qui n’est pas le cas du Pu de
la couverture car il est sorti tous les 10 ans et mis sur étagere, et contient de fait, du 23¥Pu
issu de la décroissance de 1'**'Am.

Il est a noter que le calcul du taux de transmutation hétérogene n’est pas optimal car
la nappe de puissance n’est pas suffisamment aplatie du fait d’'une unique teneur en coeur.
Le flux dans les couvertures est trop faible pour obtenir un taux de transmutation efficace
en couverture.

Début De Cycle Fin De Cycle couverture

Noyaux | AM (% mass.) | Masse AM (kg) | AM (% mass.) | Masse AM (kg)
22Cm 0.001 0.16 0.1 16.3
243Cm 0.01 1.7 0.01 1.5
244Cm 0.4 55.9 0.6 91.5
245Cm 0.17 24.2 0.15 22.6
246Cm 0.06 9.2 0.07 9.8
247Cm 0.01 1.3 0.01 1.4
248Cm 0.002 0.3 0.003 0.4
241 A 10.4 1520 8 1180
242m Ay 0.4 60.1 0.4 62
243 Am 2.9 431 2.4 356
2TNp 3.5 515 2.9 433
autres 0.001 0.15 0.002 0.05

TAB. 4.6: Principaux AM dans la couverture en début et fin de cycle

Noyaux | Masse (kg) | % massique
238pu 2.3 8.6
239py 0.73 2.7
240py 23.2 86.7
241py 0.02 0.1
242py 0.52 1.9

TAB. 4.7: Inventaire du Pu dans la couverture a 1’équilibre
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4.5 Comparaison de quelques parametres de stireté

4.5.1 Vidange du sodium
Réactivité de vidange (pcm)

La réactivité de vidange (cf Chapitre 3, paragraphe 3.2.1) dans la zone fissile est
calculée au démarrage et a 1’équilibre en début de cycle (DDC : téq) et en fin de cycle

(FDC : tgq + 1 an).

t=20 t:téq t:téq+1an
RNR U/Pu - Ref 1752 1929 2002
RNR U/Pu - Hom | 1766 2005 2050
RNR U/Pu - Het 1726 1887 1969

TaB. 4.8: Réactivité du vide en pcm pour les trois gestions de coeur

Réactivité de vidange ($)

t=20 t:téq t:téq+1an
RNR U/Pu - Ref 4.56 5.54 5.89
RNR U/Pu - Hom | 4.73 6.06 5.96
RNR U/Pu - Het 4.48 6.31 6.28

TAB. 4.9: Réactivité du vide en $ pour les trois gestions de coeur

L’écart-type pour le calcul de la réactivité du vide est de 'ordre de 15 pcm, et celui
de la réactivité du vide en $ est de l'ordre de 0.3 $.

On constate qu’entre le démarrage et I’équilibre, la réactivité de vidange augmente de
pres de 200 pem (cf tableau 4.9). Or, entre le démarrage et 1’équilibre, la masse de 23°Pu
a fortement augmenté (cf tableau 4.1). Pour connaitre 'influence de cette augmentation
du 23Pu sur la réactivité du vide, on calcule le ko, sur un assemblage de RNR. Le koo
de 'assemblage plein de sodium, k., est calculé selon ’équation 4.26, ou i représente les
noyaux 238U, 238Py, 239Py, 40Py, 21 Py, 242Pu, 41 Am, *3Am, ?**Cm et 23"Np. De méme,
le ko de ’assemblage vide de sodium, k7, est calculé selon I’équation 4.27, ol i représente
les mémes noyaux que précédemment. Il va de soi que la concentration de sodium dans

I’équation 4.27 est nulle.

fis
vio; Ni

koo = ‘
OO Z N-(Jlfzs +07"") + NNaon® + Nygineo oy

% ? a gaine

(4.26)
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x _xfis
. vie,””N;
koo - Z N — xcap *cap (427)

o _*fis *cap )
T Ni(o;?" +0,"") + Nnaoy, + NoaineO ggine

On calcule la dérivée de Ak = k% — koo par rapport a Nasop,,. Pour ce faire, on pose,
ou l'isotope i est le 239Pu :

a1 + agN;
hop = AT A2
as + oy V;
et :

B p1 + BalN;
oo LT
B3 + BaN;

avec .

= Z I/jO’{iij P = yiazfisNi ;g = Z(a{is + Uj-ap)Nj Doy = (O’Zfis + oi"")N;
J#i J#i
By = ZV;O.;fiij : By = V;ko.;kfisNZ_ - B3 = Z(O.;fis +O_;cap)Nj By = (O.;kfis —i—O’;cap)Ni
J#i JFi
La dérivée s’écrit comme :

Ak Pa(B3 4 Ba x Ni) — Ba(B1 + P2 x Ni)  as(ag + oy X N;) — au(aq + az x N;)
ON; (B + Ba x N;)? (as + ag x N;)?

(4.28)
La dérivée de Ako, par rapport a chaque isotope (N;) est calculée et on regarde I'im-
pact de l'ajout de 1 % du noyau considéré sur la variation du ks. En fait, on calcule

BaA]@?o x 1% x N; x 10°. Ce calcul est réalisé pour tous les isotopes du Pu et 1'238U.

Il apparait que c’est 'augmentation de la masse du 23*Pu qui a Iimpact positif le plus
significatif sur la variation du ke, (cf tableau 4.10).

Entre le démarrage et la mise a I'équilibre, le 23°Pu augmente significativement (+
30 %). De ce fait, dans la mesure ot1 le 2*Pu a I'impact positif le plus important sur le
Ak, alors c’est ce noyau qui est responsable majoritairement de I'augmentation du ke
lorsque le coeur du réacteur est vidangé.

A T’équilibre, une tres légere augmentation de la réactivité du vide est observée sur
la durée d'un cycle (entre tgq et tgq + 1 an). Cette augmentation peut s’expliquer par la
présence des PF. En effet, les PF constituent une source de captures neutroniques sensi-
bles aux variations du spectre [38]. Le durcissement du spectre provoqué par la vidange du
sodium (cf figure 4.15) entraine une diminution des captures sur les PF et induit une con-
tribution positive & la réactivité de vidange. Au démarrage, il n’y a aucun PF en coeur. A
I’équilibre, en début de cycle, seul un cinqueme du coeur est vide de PF (la zone la plus ex-
terne, et les autres zones ont des quantités de PF proportionnelles a leur état d’irradiation).

Entre le cas RNR U/Pu Ref et le cas RNR U/Pu Hom, la réactivité de vidange aug-

mente légerement & tgy, & cause de la présence des AM. Du fait de la petite quantité en
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Noyaux | démarrage (pcm/ %) | tgq (pem/ %)
B8y -8.7 -8.9
28pu 0.5 0.1
239py 3.6 3.5
240py 3.0 3.2
241py -1.3 -0.7
242py 0.6 0.2
241 Am 0.02 0.01
243 Am 0 0.01

PF 0 0.4

TAB. 4.10: Dérivée du Ak par rapport a la concentration de chaque isotope

coeur de ces AM (0.9 %), 'augmentation des réactivités du vide reste faible.

Entre le cas RNR U/Pu Ref et le cas RNR U/Pu Het, la réactivité de vidange est
sensiblement la méme (& 4+ 100 pcm pres, di a la présence des AM). Cela peut s’expliquer
par la forme du cceur, qui est un coeur galette. Dans un tel cceur, la composante des
fuites neutroniques est principalement axiale. Comme la couverture est radiale, 'impact
sur Peffet de vidange reste faible. En outre, la production de ?*°Pu dans la couverture
diminue la probabilité de fuite.

Fraction de neutrons retardés effective

t=0]t=tgg |t =1gq +1an
RNR U/Pu - Ref 384 348 340
RNR U/Pu - Hom | 373 331 344
RNR U/Pu - Het 385 359 314

TAB. 4.11: Fraction de neutrons retardés (pcm) pour les trois gestions de coeur

La fraction de neutrons retardés diminue entre le démarrage et 1’équilibre (cf tableau
4.11). La barre d’erreur pour le f.5¢ est de l'ordre de 15 pcm. Dans le cas homogene,
la fraction des neutrons retardés diminue plus fortement a I’équilibre. Cela provient de
la présence des AM en coeur. En observant le tableau 4.12, on remarque que les AM en
général, sauf le 22"Np, ont des valeurs tres faibles de fraction des neutrons retardés vy par
rapport a 1'8U.
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Noyaux 1% vq (pem) [55] | B (pem)
238py | 3.01 456 151
29pu | 2.95 664 225
20pu | 3.02 960 318
24lpy | 2.97 1630 549
22py | 3.08 2280 740
28y | 2.77 4510 1628
241Am | 3.39 194 57
23Am | 3.57 870 244
24Cm | 3.52 352 100
ZTNp | 2.88 1220 424

TAB. 4.12: Nombre de neutrons totaux v et retardés vy émis par fission selon le noyau
fissionnant et fractions de neutrons retardés 4 par noyaux

4.5.2 Coefficient Doppler

Les calculs de la constante Doppler et du coefficient Doppler sont réalisés aux mémes
temps que ceux de vidange. La température du combustible varie de 1500 K (T() & 3000 K
(T1, environ la température de fusion du combustible). Le premier parametre du tableau,
%%, est a utiliser avec prudence, car ici on le calcule sur une zone tres large en tempéra-
ture, et que p(7T) n’est pas une fonction linéaire de T mais logarithmique. Ici, on 1'utilise
plutot comme moyen d’intercomparaison entre les différentes filieres et gestions. Le dernier
parametre du tableau Ap est utilisé pour le calcul de 'indicateur I, et représente 'effet
Doppler entre température nominale et température de fusion du combustible.

Le rapport entre la variation de réactivité et la variation de température est également
calculée (équation 4.29).

P1 — Po
Ty —To

(4.29)

Dans les trois cas, le coefficient Doppler diminue en valeur absolue avec le temps. Cela
peut s’expliquer par la surgénération du 2**Pu entre le démarrage et 1’équilibre. Comme
la quantité de 23°Pu augmente, les fissions du ?*?Pu augmentent aussi (cf tableau 4.13).
Or la fission du 2Pu joue un réle non négligeable sur I'effet Doppler (cf Chapitre 3) : elle
a un impact défavorable sur ce coefficient, et tend & le faire diminuer en valeur absolue.

Concernant le cas de transmutation homogene, le coefficient Doppler ne semble pas
détérioré par la présence des AM en coeur. A 1 % pres, la proportion d’?*3U reste la méme
(cf tableau 4.4).

En transmutation hétérogene, le comportement du coefficient Doppler est tres similaire
a celui du cas de référence.
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Configurations t=0|t=1tgq | T=1tgq +1an

RNR U/Pu - Ref | -0.51 | -0.37 -0.33

22 (pem/K) | RNR U/Pu - Hom | -0.52 | -0.37 -0.32
RNR U/Pu- Het | -0.52 | -0.37 -0.32

RNR U/Pu - Ref | -1984 | -1450 -1279

Kp (pcm) | RNR U/Pu - Hom | -1961 | -1266 1101
RNR U/Pu - Het | -2022 | -1450 -1267

RNR U/Pu - Ref | -0.66 | -0.48 -0.43

ap (pem/K) | RNR U/Pu- Hom | -0.65 | -0.42 -0.37
RNR U/Pu - Het | -0.67 | -0.48 -0.42

RNR U/Pu - Ref | -760 -555 -490

Ap (pcm) | RNR U/Pu - Hom | -751 -485 -422
RNR U/Pu - Het | -774 -555 -485

TaB. 4.13: RNR U/Pu - Coefficient Doppler pour les trois gestions de coeur

4.5.3 Indicateur de tendance

Grace a cet indicateur, on évalue la capacité du cceur a éliminer leffet positif de la
réactivité due a la vidange via l'effet Doppler (voir Chapitre 3). Cet indicateur I est défini
dans I’équation 3.6. La température d’opération est de 1500 K, et celle de fusion est de

3000 K.

t=20 t:téq T:téq—i-lan
RNR U/Pu - Ref 992 1374 1512
RNR U/Pu - Hom | 1015 1520 1628
RNR U/Pu - Het 952 1332 1484

TAB. 4.14: RNR U/Pu - Indicateur de tendance

Dans les trois types de gestion des AM, comme la réactivité du vide est tres élevée le

coefficient Doppler ne peut contrebalancer cet apport de réactivité.

4.5.4 Conclusion

En transmutation homogene, on observe une légere détérioration de la réactivité de vi-
dange et du coefficient Doppler, mais on reste quasiment dans les barres d’erreur de nos cal-
culs MURE. On s’attendrait a avoir une dégradation plus importante de ces parametres ;
deux raisons peuvent expliquer ce résultat. D’une part, la proportion des AM mis en coeur
a l’équilibre est assez faible et son impact n’est pas significatif. D’autre part, la méthode
de simulation utilisée pour les calculs ne permet pas de distinguer des différences entre les

deux configurations du fait des erreurs statistiques. En transmutation hétérogene, I'impact
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de la couverture radiale sur ces parametres de stireté du coeur n’est pas tres grand. On
rappelle que les réactivités du vide et les coefficients Doppler sont calculés sur la zone
fissile.

Une étude plus poussée sur ces variations utilisant des calculs cceur Monte Carlo se
heurte encore a des problemes de temps de calcul. Ces résultats permettent néanmoins de
vérifier que les configurations choisies pour étudier les déchets produits sont acceptables,
dans le sens ou elles ont des caractéristiques neutroniques proches de celles des concepts
de RNR-Na étudiés actuellement dans le cadre d’'un déploiement industriel.

Apres la description du concept Th/U retenu dans notre étude, nous présenterons les

résultats obtenus sur la production des déchets et leur analyse, qui est le caeur de ce travail.



Chapitre 5

Réacteurs a neutrons rapides avec
combustible Th/U

Dans ce chapitre, nous décrivons la simulation d’un RNR avec, a la place d’un com-
bustible U/Pu, un combustible Th/U, pour pouvoir comparer les deuzx cycles, U/Pu et
Th/U, dans les conditions les plus similaires possibles. Le fait de changer totalement de
combustible a un certain nombre d’impacts, notamment sur le bilan neutronique qui est
plus tendu pour le cycle Th/U, ainsi que sur les paramétres de stureté qui sont améliorés
en utilisant un combustible Th/U.

5.1 Spécificité du thorium

5.1.1 Bilan neutronique

Pour régénérer de la matiere fissile, des neutrons doivent étre capturés sur de la matiere
fertile. Par conséquent, les neutrons ne sont plus seulement utilisés pour fissionner la
matiere fissile, mais aussi pour la régénérer. La régénération consomme donc des neutrons.
Considérons le systeme simplifié & deux types de noyaux, fertile et fissile, le fissile étant
produit par capture d’un neutron sur le fertile, apres deux décroissances 3 que nous négli-
geons ici. Une fission émet v neutrons avec v compris entre 2 et 3. Ce nombre de neutrons
émis par fission v varie selon l'isotope qui fissionne. Sur ces v neutrons, un neutron est
utilisé pour la fission pour entretenir la réaction en chaine. Il reste donc v-1 neutrons
disponibles. Si 'on veut régénérer la matiere fissile, un neutron, parmi ces v-1, doit étre
utilisé pour étre capturé sur I’élément fertile. En outre, avec ou sans régénération, les neu-
trons peuvent disparaitre par capture stérile, au lieu de fissionner. La probabilité de cette
occurrence, notée «, est le rapport entre la section efficace de capture du noyau fissile, et
sa section efficace de fission : @ = % (o dépend du spectre de neutrons et donc du
réacteur envisagé). Par conséquent, pour pouvoir faire de la régénération, ce n’est pas 1,
mais 1+« neutrons qui doivent étre capturés sur le fertile. En résumé, pour une fission, il

yva:
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— production de v neutrons ;
— consommation de :
— 1 neutron induisant une nouvelle fission (condition de criticité) ;

cap
fissile

— a neutrons capturés par '’élément fissile sans induire de fission (o = —F5==) ;
fissile

— (14«) neutrons capturés par la matiere fertile pour régénérer les (1+«) noyaux
fissiles consommeés (condition de régénération).
Au total, v neutrons sont produits et 2(1+«) neutrons sont consommés. Trois cas peuvent
étre alors distingués :

— v-2(1+a) < 0 :larégénération n’est pas possible car le nombre de neutrons disponibles
n’est pas suffisant ;

— v-2(14+a) = 0 : le systeme est isogénérateur, le nombre de neutrons disponibles est
juste suffisant pour régénérer la matiere fissile et maintenir la réaction en chaine.
Dans la pratique, ce n’est pas suffisant car nous avons négligé ici les fuites et les
captures sur le caloporteur ou les structures ;

— v-2(14a) > 0: le systeme est surgénérateur, le nombre de neutrons disponibles est tel
que le systeme produit plus de matiere fissile qu’il n’en consomme. Dans la pratique,
cette condition est nécessaire pour obtenir un réacteur au moins régénérateur.

Ce bilan neutronique est un bilan simplifié, mais il permet de déterminer assez simplement
si un systeme peut étre régénérateur. On note Ny le nombre de neutrons disponibles pour
la surgénération, et on calcule ce nombre (cf équation 5.1) pour les cycles U/Pu et Th/U
(cf tableau 5.1).

Nyg=v-2(1+«) (5.1)

On note que cette condition de régénération ne dépend que des caractéristiques du
noyau fissile et qu’il néglige les fissions du fertile. Avec cette formulation simplifiée du
nombre de neutrons disponibles, le bilan est positif et sensiblement le méme pour les deux
cycles en spectre rapide (un peu meilleur en cycle U/Pu, cf tableau 5.1). Pour obtenir
une expression un peu plus précise du nombre de neutrons disponibles, il faut prendre
en compte les fissions du fertile. En effet, si la matiere fertile fissionne, elle n’a pas a
étre régénérée, et cela permet d’économiser un neutron (en réalité (1+a) neutrons), ce qui
améliore le bilan neutronique. Pour prendre en compte cet effet, on réécrit un bilan : parmi
les fissions qui ont lieu, on note x la part qui provient de la matiere fertile ; (1-x) provient
donc de la matiere fissile. Lors de la fission d’un noyau fertile, v, neutrons sont émis.
Lors de la fission d'un noyau fissile, v/f;4si7¢ neutrons sont émis. Pour une fission, il y a :

— production de :

~ VfertiteX neutrons issus de la fission d’'un noyau fertile ;
- Vfissile(l—x) neutrons issus de la fission d’un noyau fissile.
— consommation de :
— X neutrons induisant une nouvelle fission sur 1’élément fertile ;
— (1-x) neutrons induisant une nouvelle fission sur I’élément fissile ;
— «a(1-x) neutrons capturés par 1’élément fissile sans induire de fission ;
— (14«)(1-x) neutrons capturés par la matiere fertile pour régénérer les noyaux
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fissiles consommés au nombre de (1-x)+a(1-x) pour une fission totale.
Au total, ViertiteX + Viissite(1-x) neutrons sont produits et 2(14«)(1-x)+x neutrons sont
consommés. On note alors N’; le nombre de neutrons disponibles, qui prend en compte la
fission de la matiere fertile (cf équation 5.2).

N} = Viertite® + Veissite(1 —2) —=2(1 —2)(1 + o) — (5.2)

Le nombre N’; est calculé également pour les deux cycles et les résultats sont présentés
dans la derniere ligne du tableau 5.11.

Combustible U/Pu | Combustible Th/U

Noyau fissile 9Py 233y
o (barns) 0.53 0.35
oo (barns) 1.83 3.00
« 0.29 0.12
Vfissile 2.95 2.54

U fertile 277 9.38

x (%) 14.0 3.1

Ng 0.37 0.30

N’y 0.58 0.33

TAB. 5.1: Bilan neutronique pour les cycles U/Pu et Th/U

Le nombre de neutrons disponibles, en prenant en compte les fissions fertiles, est net-
tement meilleur en cycle U/Pu (0.58) qu’en cycle Th/U (0.33) (cf tableau 5.1). Méme si
N’; reste positif dans les deux cas, il apparait que le bilan neutronique sera plus tendu
concernant le cycle Th/U, et que des difficultés, qui n’existent pas en cycle U/Pu pour
atteindre la régénération, peuvent survenir en cycle Th/U. Cela provient du fait que le
pourcentage de fission du noyau fertile en cycle U/Pu est 5 fois plus grand qu’en cycle
Th/U. En effet, le seuil de fission est plus élevé pour le 232Th que pour 1'’***U et la section
efficace de fission (au-dessus du seuil) de 1'*38U est plus élevée que celle du ?*?Th (cf figure
5.1).

5.1.2 Effet protactinium

La réaction de capture sur le 232Th, analogue a celle de 1'*3U qui conduit au ?*Pu,
passe par le 233Pa, de période 27 jours :

2320y, M) 283y (99 in) 5 28pa (271) 5 28U (160000 ans)  (5.3)

La période relativement longue du ?*3Pa par rapport & celle du **?Np, qui est de 2.3
jours, entraine un certain nombre de problemes lors du retraitement du combustible. 11

'En faisant I'approximation vfertie = Vfissite = v, on obtient N = Ny + z(1 4 2a) > Ny
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F1G. 5.1: Sections efficaces de fissionde 1'38U et du 232Th

faut attendre que le 2*3Pa décroisse en 233U pour retraiter le combustible, d’une part pour
ne pas mettre aux déchets de I'*)3U en devenir, qui est I’élément fissile valorisable, et
d’autre part, & cause de la radioactivité élevée du ?23Pa qui rend difficile sa manipulation.
Dans la réalité, le probleme ne se pose pas en combustible solide car un refroidissement
de plusieurs années du combustible usé est nécessaire avant de pouvoir le retraiter. En
outre, & cause de la période plus longue du 233Pa, la réaction de capture sur le 23Pa va
se faire au détriment de la conversion 232Th/?33U. Cela induit également une baisse de la
réactivité pendant les premieres semaines d’irradiation, due au retard de la régénération
de I'?33U. A D'inverse, lors de I'arrét du réacteur, la réactivité a tendance & augmenter, du
fait de la décroissance du 2*3Pa sur 1'>?3U. 1l est & noter que cela peut rendre le pilotage
d’un réacteur Th/U un peu plus complexe : des barres de controle plus anti-réactives sont
a prévoir, par exemple.

5.1.3 Le cas spécifique de 1’**?U

Un autre inconvénient dans le cas du cycle Th/U est la production d’?32U. La présence
de cet isotope entralne un certain nombre de problemes aux différentes étapes du transport,
du retraitement et de la fabrication du combustible. En effet, 1'>32U, de période 68.9 ans et
d’activité massique 8.1x 10! Bq/g, et ses descendants, le ??*Th suivi de toute une chaine
de noyaux & vie courte, conduisent par décroissance au 2*8Pb (stable), en passant par le
212Bi et le 29871, deux émetteurs  de 0.78 MeV et 2.6 MeV respectivement [56].

L’232U en cycle Th/U, comme le 23¥Pu en cycle U/Pu ont tous les deux une péri-
ode radioactive assez proche (respectivement 68.9 ans et 87.7 ans), ainsi qu’une activité
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massique relativement élevée par rapport aux autres isotopes de leur vecteur respectif
(8.1x10' Bq/g et 6.3x10' Bq/g respectivement). Néanmoins, le descendant direct, par
décroissance a, du 238Pu est I'*4U, qui a une période tres longue 245 500 ans, ce qui per-
met de « bloquer » toute la radioactivité de la chaine [56], au contraire de celle associée a
1’2220, dont les descendants ont tous une faible période (la plus longue est celle du ?2°Th
avec 1.91 an).

Il est a noter que si 'uranium récupéré au retraitement est stocké trop longtemps, le
228Th s’accumule, et ce, malgré la faible proportion de 1'**2U (cf tableau 5.3) ; I'uranium
retraité devient une source de vy de plus en plus forte avec le temps [57].

Du fait des périodes radioactives des éléments de la chaine de décroissance de 1'>32U,
'activité v de la chaine est équivalente a celle du ??8Th. Si I’on néglige les captures et que
'on considere uniquement les désintégrations, 1’équation d’évolution du ??8Th s’écrit :

dNa2spp,
dt

La solution de cette équation est de la forme, en considérant N232U constant puisque 'on

= MAaseg; Nas2py — A22sgy, Nozsy, (5.4)

se place a I’équilibre :
A232g;

N228Th(t) (1 — 6_>\228Tht) (5.5)

- )\228Th
A Téquilibre, si lors du retraitement on sépare le thorium de 'uranium, alors :
— dans le stock de 'uranium, l'activité v augmente, avec comme temps caractéristique
A22sp,, puis tend vers I’équilibre ;
— dans le stock du thorium, l'activité v diminue selon la période du ??*Th (1.91 ans)
car 1'’>)2U, qui produit le 2?8Th, & l'origine de lactivité 7, est absent de ce stock.
Par conséquent, une fois que le 233Pa a décru, 1'U doit donc étre utilisé rapidement pour
fabriquer un nouveau combustible avant qu’il ne s’empoisonne en ?2*Th [57]. Le thorium
pourrait quant a lui étre entreposé environ 20 ans avant d’étre utilisé pour fabriquer un
nouveau combustible. Enfin, il faut noter que cette forte activité v peut aussi étre vue
comme un avantage car elle permet une lutte efficace contre la prolifération de 1’élément
fissile qu’est 1'*33U.

L’équation d’évolution de 1'’>32U en réacteur est la suivante :

dNas2 2 2
pr U _ NQSSUO-;LS,SZ¢ + N231Pa0'§gfpa¢ + N233Pa0'g§3;a¢ — N232U(Ug3bgsU¢ + )\232U) (5.6)
A Téquilibre, dNZ?U = 0, et quand on calcule les termes de production de 1'*32U, les

contributions majoritaires proviennent de la réaction (n,2n) sur I'*33U et surtout de la
réaction de capture sur le 23'Pa (lui-méme produit par (n,2n) sur le 232Th), et varient
selon la gestion des AM (voir paragraphe 5.3.2).

5.1.4 Spectre en combustible Th/U

Une comparaison des spectres en cycle U/Pu et Th/U est présentée sur les figures 5.2
et 5.3. Les spectres sont assez similaires. Les principales différences sont a basse énergie,
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ce qui est normal dans la mesure ou il s’agit des résonances des noyaux lourds présents en
combustible, et qu’ils ne sont pas les mémes suivant le cycle Th/U ou U/Pu (cf paragraphe
4.2.3). De plus, aux alentours du keV, le spectre en cycle U/Pu est plus important que
celui en cycle Th/U, de méme qu’au dela de 2 MeV.
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F1a. 5.2: Comparaison des spectres en cycle F1G. 5.3: Division des spectres : cycle U/Pu
U/Pu (bleu) et Th/U (rouge) sur cycle Th/U

5.2 Cas de référence avec rechargement du combustible en
coeur

5.2.1 Description du coeur

Le réacteur a neutrons rapides étudié est le méme que celui avec combustible U/Pu
(SFR VO, puissance thermique de 3600 MW). Le combustible U/Pu est remplacé par
du combustible Th/U. Le vecteur isotopique de 'uranium utilisé au démarrage [25] est
présenté dans le tableau 5.2. L’évolution est toujours réalisée jusqu’a 1’équilibre avec
rechargement du thorium et de 'uranium en cceur apres refroidissement des assemblages
usés et fabrication des assemblages frais. La température du combustible est toujours 1500
K et la gestion de rechargement du cceur est la méme que celle pour le cas de référence du
RNR U/Pu. Tous les noyaux non recyclés sont remplacés par du thorium frais.

Néanmoins, une modification dans la géométrie du coeur a été apportée. Avec ce vecteur
isotopique, la masse d’?33U est constante durant 5 ans, avec une teneur de 13.2 %. Mais,
dans ce cas, le k.yy est inférieur a 1. Cela illustre le fait que le bilan neutronique du cycle
Th/U est plus tendu que celui du cycle U/Pu (cf paragraphe 5.1.1). La configuration de
ce RNR conduit & un terme de fuite trop important pour obtenir a la fois la criticité et
l'isogénération en cycle Th/U. Pour pallier & ce probleme spécifique du cycle thorium, la
teneur doit étre augmentée & 16 % pour obtenir la criticité. Néanmoins, le systeme est alors
sous-générateur. Pour contrebalancer cet effet, des couvertures axiales fertiles (ThO2) sont
ajoutées, de part et d’autre de la zone fissile, ce qui permet de récupérer une grande partie
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Noyaux | % massique
22y 0.2
23y 68.14
24y 22.04
257 5.23
26y 4.38
28y 0.02

TAB. 5.2: Vecteur isotopique de I'uranium

des neutrons de fuite pour la régénération et retrouver ainsi une masse d’?33U globale
(cceur + couvertures) constante pendant U'irradiation. Pour ce systéme (teneur en U de
16 % et vecteur U décrit dans le tableau 5.2), la hauteur des couvertures axiales permettant
le maintien de I'isogénération est de 150 mm chacune. Dans cette simulation, la puissance
totale, comprenant celle du cceur et des couvertures, est maintenue constante. Dans la
suite, le RNR avec combustible Th/U sans transmutation est noté : Th/U Ref.

REFLECTEUR

REFLECTEUR

F1a. 5.4: Coupe axiale du réacteur Th/U avec couvertures axiales

5.2.2 Gestion du rechargement

La gestion se fait de la méme fagon que dans le cas de référence du cycle U/Pu. En ce
qui concerne la gestion des couvertures axiales, elles sont rechargées et retaitées avec les
assemblages du coeur et, a chaque cycle, 'uranium produit dans les couvertures est mélangé
a P'uranium de la zone fissile. Toutefois, il faut noter que cette configuration est plus
complexe a gérer, notamment au niveau de la phase de fabrication du combustible, puisque
chacun des crayons est hétérogene. Cela ne serait pas le cas avec des couvertures radiales,
mais celles-ci ne s’averent pas assez efficaces pour contrebalancer le bilan neutronique
défavorable du cyle Th/U. L’équilibre sur le vecteur U est atteint définitivement au bout
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de 140 ans. Les calculs a ’équilibre sont pris en début de cycle a 140 ans et en fin de cycle
a 141 ans (cf figure 4.9).

5.2.3 Inventaires
Actinides

On rappelle que la simulation ne prend pas en compte les temps d’arrét du réacteur
lors de l'opération de chargement : cela entralne une sous-estimation de l'inventaire de
133U au démarrage de chaque cycle car le temps d’arrét non pris en compte est de 'ordre
de 30 jours, ce qui correspond & la période de désintégration du ?*3Pa.

Sur la figure 5.6, on observe une augmentation d’une trentaine de kilos de la masse
d’?33U entre le déchargement et le rechargement. Cet effet est encore dit au 2*3Pa : quand
on retire les assemblages usés, on retire tous les éléments du combustible, dont le 233Pa, qui
pendant les temps de refroidissement des assemblages usés décroit vers de I'*23U. Quand
on replace les assemblages frais, le ?3Pa est devenu de 1'*23U, et on observe donc une
augmentation de 'isotope fissile. L’équilibre pour 1'*3U est atteint au bout de quelques
dizaines d’années (cf figure 5.6). Par contre, concernant 1'24U, 1'?3°U et 1'’26U, il faut
attendre plus de 100 ans (cf figures 5.5, 5.7 et 5.8).

En raison de la densité plus faible du ThO», la masse initiale de ?*>Th dans la zone
fissile est de 55.9 t, & comparer & celle de 1'>38U, en cycle U/Pu, qui est de 61.7 t. Chaque
couverture axiale comporte environ 11 t de 2*Th au démarrage. La masse initiale d’?33U
(cf tableau 5.3) est de 7.3 t, ce qui est 2 t de plus que la masse initiale du fissile dans le
cycle U/Pu (cf chapitre 4, paragraphe 4.2).

A Téquilibre, la masse d’?33U en cceur est de 6.9 tonnes, et les couvertures produisent
a chaque cycle, c’est-a-dire tous les ans, 185 kg d’?*3U. La masse totale d’uranium en
cycle est de 27.6 t, soit 19 t/GWe. La masse d’?32U & 1’équilibre est de 8 kg, dont 15.2 %
proviennent de la réaction (n,2n) sur 1'?33U et 84.1 % de la capture sur le 23'Pa (le reste
provient de la réaction (n,2n) sur le 233Pa).

= F — 233y
7000: 73501 I
g —ry g |
6000/~ __233y L
F 234 o
5000 __ 2351 73001 R
E = 236y 2 =
5 4000F v [ 7330
g L
a C w —
3 £ 3 7250 9
= 3000 P— = Emo
" 00 | o
2000 L\ L L
= 7200 7
C 130 :131 132 133 134 135 136
‘IOOO: Temps (ans)
ok 7150b—t M - - - R L .
0 20 40 60 80 100 120 140 0 20 40 60 80 100 120 140
Temps (ans) Temps (ans)

F1a. 5.5: Evolution du vecteur U dans le  Fia. 5.6: Evolution masse totale d233U
réacteur (P, = 1.45 GWe) (Pejee = 1.45 GWe)
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Fig. 5.7: Evolution masse totale d’234U F1a. 5.8: Evolution masse totale d’23°U et

(Pelec = 1.45 GW@) d’#36U (Pelec = 1.45 GWe)
Masse (kg)
to téq teq + 1 an

282Th | 77401 | 74285 72890

231pgy 0 10 15

233Py, 0 105 143

2TNp 0 18 29

28py 0 2 4

22y 21 8 8

23U 7286 | 7330 7292
B4y 2367 | 3036 3038
25U 564 556 557
23677 474 516 517
Total U | 10712 | 11446 11412

TaB. 5.3: RNR Th/U Ref - Inventaires totaux du vecteur U, du 232Th et des principaux
actinides mineurs (P, = 1.45 GWe)

Masse des PF (tonne)
téq téq + 1 an
Cycle U/Pu 1.91 3.24
Cycle Th/U cceur 2.20 3.53
Cycle Th/U coeur + couverture | 2.25 3.62

TAB. 5.4: Comparaison de la masse des PF selon le cycle (P = 1.45 GWe)
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Produits de fission (cf tableau 5.6)

La masse des PF est plus grande a t¢, et tgq + 1 an, dans le cas du cycle Th/U (cf
tableau 5.4) que dans celui du cycle U/Pu. En effet, la chaleur dégagée Q par la réaction
de fission varie selon l'isotope considéré et les isotopes fissile et fertile en cycle U/Pu ont
des chaleurs de fission plus élevées que celles en cycle Th/U (cf tableau 5.5).

Noyaux | Energie dégagée par fission (MeV)
29py 210.7
33U 199
241py 213.8
25U 201.7
38U 208.5
22T 196.2

TAB. 5.5: Energie dégagée par fission (MeV) selon l'isotope considéré

En cycle Th/U, la quantité de 137Cs est augmentée de 42 % et celle de “OSr est multipliée
par un facteur 4 (concernant les rendements des PF, alors que la bosse lourde ne bouge
quasiment pas, la bosse légere a tendance a se déplacer vers la gauche quand un noyau
fissile plus léger fissionne, ce qui centre la bosse légere sur le nombre de masse 90 [41]).

Les métaux de transition tels que le ruthénium (Ru), le rhodium (Rh) et le palladium
(Pd) sont quant & eux produits en moins grande quantité en cycle Th/U : le Ru est divisé
par 2, le Rh est divisé presque par 3 et le paladium presque par un facteur 7. Toutefois, la
quantité de zirconium Zr est 2.3 fois plus importante en cycle Th/U que U/Pu, celle du
molybdene Mo est augmentée de 30 %, et celle du terre rare yttrium Y est multipliée par
4.

Les lanthanides, quant & eux, augmentent en cycle Th/U, notamment le lanthane La
augmente de 44 %, le cérium Ce de 66 %, le praséodyme Pr de 69 %.

Cette augmentation de certains PF en cycle Th/U va avoir des impacts sur la ra-
diotoxicité et la chaleur des déchets a court terme, impacts que nous quantifierons dans le
Chapitre 6.

5.2.4 Evolution du k.

A cause de l'effet protactinium, on observe une chute du k.yy avec un temps carac-
téristique de l'ordre du mois. En effet, entre t = 0 et t = 4 mois, la réactivité chute de
1922 pem et la masse de 233Pa passe de 0 & 142.7 kg. Au bout de 8 mois, la réactivité
baisse encore de 685 pcm, mais la masse de 233Pa augmente seulement de 6.2 kg. Le temps
de mise a I’équilibre du vecteur U, et notamment 'augmentation de 11 kg de la masse
d’?34U tous les 4 mois durant les dix premieres années, explique cette chute du k, ff apres
les quatre premiers mois.
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Masse (kg) % massique
wis .. | Cycle U/Pu | Cycle Th/U | Cycle U/Pu | Cycle Th/U
T Xe 14.9 19.2 12.4 12.5

Kr 0.7 3.4 0.6 2.2
Cs 13.3 16.8 11.1 10.9
Rb 0.7 3.2 0.6 2.1
Te 1.9 3.4 1.6 2.2
Tec 2.7 3 2.3 1.9
Ru 11.8 5.8 9.8 3.8
Rh 2.7 1 2.3 0.6
Pd 6.2 0.9 5.2 0.6
Sr 1.7 7.4 1.4 4.8
Ba 4.4 6.5 3.7 4.2
Mo 9.5 12.2 7.9 7.9
Y 0.9 3.6 0.8 2.3
Zr 8.7 20 7.3 13.0
La 3.8 5.5 3.2 3.6
Ce 8.9 14.8 7.4 9.6
Pr 3.2 5.4 2.7 3.5
Nd 9.1 13.9 7.6 9.0
autres 7.5 0.9 6 0.6
total 120 154 100 100

TAB. 5.6: Comparaison des PF en cycle Th/U et U/Pu en début de cycle (Pge. = 1.45

GWe)
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5.3 Cas de transmutation homogene en cycle thorium

5.3.1 Description du coeur et gestion du rechargement

La configuration du systéme est la méme, seule la gestion du rechargement differe. En
effet, lors de la fabrication des assemblages frais, le thorium et 'uranium recyclés, ainsi que

les actinides mineurs?

, issus des assemblages usés, sont utilisés. Tous les autres parametres
restent inchangés. Les pertes dues au retraitement pour le thorium, I'uranium et les AM
sont de 0.1 %. Dans la suite, le RNR avec combustible Th/U en transmutation homogene
est noté : Th/U Hom. L’ensemble de I'uranium et des AM produits dans les couvertures

axiales sont mélangés a ceux de la zone fissile.

5.3.2 Inventaires

Dans le tableau 5.8, les inventaires comparés entre les cas Th/U Ref et Th/U Hom
sont présentés a tg et tgq + 1 an.

Masse (kg)
téq teqg + 1 an
Th/U Ref | Th/U Hom | Th/U Ref | Th/U Hom
231py 10 65 15 65
233pg 105 104 143 141
22y 8 33 8 34
23y 7330 7297 7292 7264
24y 3036 3041 3038 3043
257 556 556 557 557
236y 516 515 517 516
2TNp 18 110 29 110
238py 2 74 4 75

TaB. 5.7 RNR Th/U Hom - Inventaires en coeur dans le cas Th/U Ref et le cas Th/U
Hom a tgy et tgg + 1 an (Peee = 1.45 GWe)

Le fait de transmuter multiplie les inventaires en cceur :

— par 6 pour le 3'Pa ;

— par 6 pour le 23"Np ;

— par 4 pour I'*22U ;

— par 37 pour le 233Pu.
Concernant le 23'Pa, le 2"Np et le 23%Pu, qui sont des actinides mineurs (AM) du cycle
Th/U, leur augmentation en coeur s’explique par leur accumulation due a la gestion du

20n considere comme actinides mineurs (AM) en cycle Th/U les éléments suivants : le protactinium
(Pa), le neptunium (Np), le plutonium (Pu), Paméricium (Am) et le curium (Cm).
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rechargement (la fabrication des assemblages frais se fait en utilisant I'uranium, le thorium
et les AM en transmutation homogene). L’augmentation de I'inventaire d’?32U provient
essentiellement du surcroit de captures neutroniques sur le 23'Pa, qui est présent en quan-
tité plus importante dans le cceur dans le cas ThU/Hom. En effet, quand on calcule les
termes de production de 1'*32U (cf équation 5.6), et que l'on regarde la contribution de
chacun des termes, on obtient :

— la réaction de capture sur le 23'Pa contribue & 96.8 % & la production totale de

17232U :

— la réaction (n,2n) sur I'>?3U représente 3 % de production totale de 1'*22U ;

— la réaction (n,2n) sur le 233Pa représente 0.2 % de la contribution totale.

C’est donc bien la capture sur le 23'Pa, dont la masse en cceur est multipliée par 6 en
transmutation homogene, qui est responsable de la surproduction de 1'>32U.

Nous verrons l'impact notamment de 1'*32U et du 2?®Pu, ainsi que celles des autres
éléments cités précédemment, sur la radiotoxicité et la chaleur des déchets et du coeur
dans le Chapitre 6.

Dans le cas de la transmutation homogene, la teneur en AM dans le coeur est de 0.5 %.
La masse d’?33U surgénérée dans les couvertures axiales est de 180 kg environ, quasiment
la méme que dans le cas de référence. Le tableau 5.8 compare les inventaires en coeur
des principaux noyaux, dans le cas sans transmutation et dans le cas avec transmutation
homogene a I’équilibre.

Masse (kg) Th/U (U/Pu) % massique Th/U (U/Pu)
Ref Hom Ref Hom
AM 135 (106) 369 (657) | 0.17 (0.15) | 0.55 (0.9)
PF 2202 (1913) | 2204 (1888) | 3.3 (2.61) | 3.3 (2.58)
Elément fertile | 53 168 (59116) | 52915 (58383) | 79.8 (30.7) | 79.4 (79.7)
Elément fissile | 10897 (12137) | 11119 (12341) | 16.4 (16.6) 16.8 (16.8)

TAB. 5.8: Inventaires en cceur dans le cas Th/U Ref (U/Pu Ref) et le cas Th/U Hom
(U/Pu Hom) a tgq (Perec = 1.45 GWe)

On constate que la quantité d’AM en coeur est presque doublée dans le cas U/Pu Hom
par rapport au cas Th/U Hom.

5.4 Comparaison de quelques parametres de sireté

En gardant les mémes définitions que celles explicitées dans le Chapitre 3, la réactivité
de vidange du sodium, le coefficient Doppler, la constante Doppler et le rapport entre
la variation de réactivité et la variation de température sont calculés au démarrage, et a
I’équilibre, en début et fin de cycle.
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5.4.1 Vidange du sodium

La réactivité du vide est calculée pour une vidange de la zone fissile uniquement (pas de
vidange du plenum, ni des couvertures axiales), c¢’est-a-dire dans le cas le plus défavorable.
Les barres d’erreur sont du méme ordre qu’en cycle U/Pu : 15 pcm pour le calcul du
coefficient de vide et du fF.ss, et inférieur a 0.1 $ pour celle du coefficient de vide en §$.

Réactivité de vidange (pcm)

La réactivité de vidange dans la zone fissile est calculée au démarrage et a 1’équilibre
en début de cycle (DDC : t¢,) et en fin de cycle (FDC : tgq + 1 an).

t=20 t:téq t:téq—l—lan
RNR Th/U - Ref -209 230 389
RNR Th/U - Hom | -223 290 435

TaAB. 5.9: Réactivité du vide en pcm pour les deux gestions de coeur

Réactivité de vidange ($)

t = t:téq t:téq+1an
RNR Th/U - Ref ($) -0.59 0.66 1.10
RNR Th/U - Hom ($) -0.63 0.83 1.28

TaAB. 5.10: Réactivité du vide en $ pour les deux gestions de coeur

Fraction de neutrons retardés (pcm)

t=20 tztéq t:téq—l—lan
RNR Th/U - Ref (pcm) 354 346 353
RNR Th/U - Hom (pcm) 354 350 339

TAB. 5.11: Fraction de neutrons retardés (pcm) pour les deux gestions de coeur

Quelle que soit la gestion du ceeur, la réactivité de vidange en cycle Th/U est sig-
nificativement améliorée : non seulement, elle est négative au démarrage, mais elle reste
quasiment inférieure & 1 $ a 1’équilibre. C’est un avantage considérable par rapport a la
réactivité de vide obtenue en cycle U/Pu, qui est 'ordre de 1900 pcm & ’équilibre, soit

5.54 8.
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Dans le tableau 5.12 est reportée la diminution de la réactivité de vidange en $ obtenue
en cycle Th/U. Cette différence provient d’une part de la plus faible fraction de fission du
22Th (3 %) par rapport a celle de I'>38U (15 %), et d’autre part, d’un plus faible taux
d’augmentation de n 2 avec I'énergie pour le combustible Th/U que pour le combustible
U/Pu, comme cela est visible sur la figure 5.9, dans la gamme d’énergie du spectre rapide

(200 keV).

t = t:téq t:téq+1an
Ref ($) -5.15 -4.88 -4.79
Hom ($) -5.36 -5.23 -4.68

TAB. 5.12: Différences entre la réactivité du vide en $ en cycle Th/U avec celle en cycle
U/Pu

: —— nUPu
3 ....... n Th/U
: —— Spectre U/Pu

0 ||||£ 11 ||||||i 1 |||||||: 1 |||||||; 11 ||||IIA 11 ||||||% 11 ||||||; 1 |||||||; 1 |||||||i 11 ||||||;
108 107 10 10 10t 10 107 10! 1 10
E [MeV]

F1a. 5.9: Comparaison du 1 du combustible en cycle U/Pu (rouge) et Th/U (noir) (tous
les actinides présents en cceur sont considérés dans le calcul du 7)

Dans le cas Th/U Hom, la réactivité du vide est supérieure a 1§ a t¢ + 1 an (£ 0.1 $).
La présence des AM en coeur, méme en quantité assez faible, semble avoir une influence
sur la réactivité du vide et la fraction de neutrons retardés. Cela étant, la barre d’erreur

pour B.ss est de I'ordre de 16 pcm.

> V'LNiO'ifiS

SNt ou les N; sont les principaux actinides.
T 7

30n définit n comme : n =
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Au démarrage, le fB.5¢ en cycle Th/U est plus faible qu’en cycle U/Pu qui vaut 384
pem (cf Chapitre 4). Méme si la valeur du v de 1'**®U est plus faible que celle du 232Th
(cf tableau 5.13), la proportion de fission du 2*Th est de 3.1 % au démarrage, tandis que
celle de 1'>38U est de 15.3 %, soit 5 fois plus : la contribution de I'*3*U au £, rf est de 249
pcm alors que celle du 232Th est de 69 pem. Cela explique la différence sur la fraction de
neutrons retardés au démarrage entre le cycle Th/U et U/Pu. Ensuite, a 1’équilibre, les

Besr sont sensiblement les mémes a 20 pcm pres.

Noyaux | v | v4 (pem) [55] | 8 (pem)
29pu | 2.95 664 225
28U | 2.77 4510 1628
23U | 2.54 729 287
282Th | 2.38 5470 2298

TAB. 5.13: Nombre de neutrons totaux v et retardés vy émis par fission selon le noyau

fissionnant et fractions de neutrons retardés 4 par noyaux

5.4.2 Coefficient Doppler

Les calculs de la constante Doppler et du coefficient Doppler sont réalisés aux mémes
temps que ceux de vidange. La température du combustible varie de 1500 K (Tp) & 3000 K

(To)*.
Configurations t=0|t=1tgq | T=1tgq +1an
RNR Th/U - Ref | 0.35 | -0.32 20.33
2p K
st 0em/K) R Th/U ~Hom | 035 | 031 20.31
Ky (pem) | NRTh/U - Ref | 1379 | 1265 1286
cm
DAP RNR Th,/U - Hom | -1379 | -1221 1216
(pem/K) | TR Th/U - Ref | 046 | -0.42 20.43
o cm
DAP RNR Th/U - Hom | -0.46 | -0.41 20.40
Ap (pem) | TR Th/U- Ref | 528 | 454 ~492
cm
PP RNR Th/U - Hom | -528 | -468 “166

TaB. 5.14: RNR Th/U - Coefficient Doppler pour les deux gestions de coeur

Quelque soit la gestion, le coefficient Doppler reste quasiment constant tout au long de
I’évolution et demeure du méme ordre de grandeur que celui du cycle U/Pu (cf tableaux
5.14 et Chapitre 4, paragraphe 4.5.2).

4Bien que la température de fusion du ThUOx> soit supérieure & celle du UPuOsz, on choisit de garder
la méme température T1 pour pouvoir faire des points de comparaison avec les résultats obtenus en cycle
U/Pu.
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5.4.3 Indicateur de tendance

11 s’agit toujours du méme indicateur I, défini dans I’équation 3.6, pour le cycle U/Pu.
Les températures d’opération et de fusion sont toujours les mémes que celles du coefficient
Doppler (1500 K et 3000 K).

t=20 t:téq T:téq—i-lan
RNR Th/U - Ref =737 -254 -103
RNR Th/U - Hom | -751 -178 -31

TAB. 5.15: RNR Th/U - Indicateur de tendance

Dans les deux gestions, du fait de sa faible amplitude, la réactivité de vidange peut
étre contrebalancée par la réactivité Doppler (cf tableau 5.15). Ceci est un résultat tres
intéressant du point de vue de la streté : le coeur, de par sa conception, semble alors
capable « d’éliminer » 'effet positif de la réactivité due a la vidange via 'effet Doppler.

Il est a noter ici que le but principal de ce travail étant une comparaison des déchets
issus des cycles U/Pu et Th/U, nous n’avons pas exploré les voies possibles pour améliorer
encore cette réactivité de vidange et chercher des configurations a effet de vide négatif.

De la méme fagon, il serait possible de réduire les inventaires de fissile en coeur en
profitant des aspects positifs de la sureté en diminuant, par exemple, le rayon des crayons

combustibles pour se rapprocher d’'une configuration type Superphénix®.

50n rappelle que le diametre des crayons dans notre étude est de 10 mm, tandis que dans Superphénix,
il était de 8.5 mm [58]. L’augmentation du volume du combustible permet de réduire celui du sodium, et
de diminuer la valeur de la réactivité du vide, dans le cas ou le sodium serait vidangé du cceur. Dans notre
étude, la marge obtenue sur la réactivité de vidange en cycle Th/U par rapport au cycle U/Pu permet
d’envisager de relacher la contrainte sur le volume du sodium en coeur.






Chapitre 6

Etude comparative de la

radiotoxicité et de la chaleur
issues des cycles Th/U et U/Pu

Nous présentons ici une comparaison de la radiotoxicité et de la chaleur résiduelle des
déchets et de l'inventaire du ceur, ainsi que des masses d’actinides mineurs (AM) mise aux
déchets et en ceeur, pour les différentes configurations étudiées aux chapitres précédents.
Dans un premier temps, cette comparaison porte sur les déchets issus des cycles U/Pu
et Th/U pour les différents types de gestions envisagés, avec et sans transmutation des
AM. Les déchets issus de la transmutation hétérogéne en cycle U/Pu sont similaires a
ceuxr obtenus en transmutation homogéne, et me seront donc pas présentés ici pour ne
pas alourdir les figures. Dans un deuziéme temps, nous tentons de déterminer au bout de
quelle durée de fonctionnement du nucléaire la transmutation devient intéressante. Dans
ce but, nous distinguons, d’une part, la radiotoxicité des déchets cumulés, produits chaque
année, mesurée en sievert (Sv) par giga watt électrique an (GWe.an), et d’autre part, la
radiotozicité du ceeur, qu’il faudra prendre en compte en « fin de jeu », c’est-a-dire, quand
on arrétera ’électronucléaire, l’ensemble de l'inventaire des éléments fissile et fertile et
des AM en ceeur et en cycle devenant alors un déchet. Cette étude est donc menée en
fonction de la date d’arrét du nucléaire. Pour tenter d’estimer ce gain, les configurations
a Uéquilibre des RNR U/Pu Hom, RNR U/Pu Ref, RNR Th/U Hom et RNR Th/U Ref
des Chapitres 4 et 5 sont utilisées.

6.1 Comparaison de la radiotoxicité et de la chaleur rési-
duelle des déchets des cycles U/Pu et Th/U

La radiotoxicité et la chaleur sont calculées pour les déchets produits par un réacteur
de 3600 MWy, a I’équilibre. Les déchets sont composés principalement des produits de
fission, des actinides non recyclés (les AM dans le cas de référence), des pertes chimiques
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des actinides recyclés (éléments fertile et fissile dans tous les cas, et les AM en plus dans les
cas de la transmutation). Les pertes chimiques sont prises & 0.1 % pour tous les actinides
recyclés. La radiotoxicité et la chaleur sont normalisées a 1’énergie électrique produite,
I’unité choisie étant le GWe.an.

6.1.1 Comparaison inter gestion de la radiotoxicité des déchets

Dans ce paragraphe, les radiotoxicités des déchets sont comparées selon la gestion du
coeur utilisée pour un cycle donné, afin de quantifier 'impact de la mise en ceuvre de la
transmutation des AM sur les déchets.

Cycle U/Pu

Les différentes contributions a la radiotoxicité des déchets dans le cas RNR U/Pu
Ref (figure 6.1)

L4 Am décroit avec une période de 432 ans. On observe une remontée de sa radiotoxicité
(« par pere ») vers 100000 ans, ce qui correspond & P'apparition de 1'’2*3U, obtenu par
deux décroissances a successives, de I'’?*!Am sur le 3"Np, et du 2*"Np sur I'**3U. La ra-
diotoxicité augmente car la période de décroissance du 23"Np (2.144 millions d’années) est
beaucoup plus grande que celle de 1'?33U (165000 ans), et qu’il y a, dans le méme temps,
la montée & I’équilibre de toute la chaine entre 1'*23U et le 2%9Bi ; ’équilibre séculaire entre
le 23"TNp et I’ 233U est atteint aux bout de 10 fois la période de I'*33U, soit aux alentours
de 1.6 million d’années, et 'ensemble de la chaine décroit alors avec la constante de temps
du 2¥"Np, ce qu’on observe & 2 millions d’années.

La radiotoxicité de I'** Am commence & décroitre aux alentours de 7000 ans (période
de 1'’*3Am de 7370 ans). Au-dela de 300 000 ans, la radiotoxicité reste constante car tout
1?43 Am initial est devenu de ’>°U, qui a une durée de vie de 700 millions d’années, et
qui est a I’équilibre avec la chaine en aval.

Le ?YCm commence & décroitre trés rapidement (période de 18 ans) sur le 240Pu.
La courbe de radiotoxicité chute de nouveau au bout de 6000 ans (période du ?*°Pu de
6500 ans), et le 240py décroit vers 1'*20U, de période 23 millions d’années. La radiotoxicité
engendrée par le 2#*Cm diminue sans cesse au cours du temps car les décroissances se font
vers des noyaux qui ont des durées de vie croissantes avec plus d’un facteur deux sur la
période radioactive : le fils et le pere ne coexistent pas ensemble.

La radiotoxicité du 23"Np s’explique de la méme facon que pour 1'’*!Am : elle est
constante jusqu’a la remontée due & Iapparition de 1'’**3U et de la chaine en aval.

La radiotoxicité du 23?Pu est constante durant 20 000 ans, puis le 22?Pu (période 24 000
ans) décroit sur I'**>U. La radiotoxicité est constante ensuite car I'*3U est quasi stable &
cette échelle de temps, du fait de sa période radioactive tres longue.

Les différentes contributions a la radiotoxicité des déchets dans le cas RNR U/Pu
Hom (figure 6.2)
Contrairement au cas de référence, ce ne sont plus les AM qui dominent apres 300 ans,
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F1G. 6.1: Principales contributions a la radiotoxicité des déchets pour un RNR U/Pu Ref

mais les isotopes du Pu (pertes dues au retraitement). Le 24°Pu (période radioactive 6 500
ans) domine entre 500 ans et 10 000 ans, puis c’est au tour du 23?Pu (période radioactive
24000 ans) de dominer entre 10000 ans et 130 000 ans. Apres 130000 ans, ce sont les PF
qui dominent a nouveau, avec l'isotope 129 de 'iode. Enfin, entre 150 000 ans et 500 000
ans, le 238Pu contribue de maniere non négligeable avec les PF. Il est & noter que les AM
ont une contribution significative entre 300 ans et 500 ans.

Comparaison des radiotoxicités des déchets dans le cas de référence et trans-
mutation homogéne pour un RNR U/Pu (cf figure 6.3)

Pour les réacteurs a neutrons rapides (RNR) & combustible U/Pu, la contribution des
PF est identique et la différence de radiotoxicités est due au retraitement des actinides
mineurs (AM). En effet, dans le cas de référence, les contributions de I'’*! Am et du ?*4Cm
ne sont pas négligeables au début (cf figure 6.1), tandis que la radiotoxicité est totalement
dominée par les PF dans le cas avec transmutation (cf figure 6.2), puisque les AM sont
retirés des déchets ultimes. Sans transmutation des AM, la radiotoxicité a long terme est
dominée essentiellement par les isotopes de 'américium (cf figure 6.1).

Quand les AM sont recyclés (cf figure 6.2), la contribution du ?*Pu (et du 2*°Pu),
provenant des pertes chimiques du retraitement, est la plus importante entre 1000 ans et
200000 ans. Puis, la radiotoxicité est due aux PF & vie longue, le principal étant 1'121.

La comparaison des courbes (cf figure 6.3) montrent que pendant les 50-100 premieres
années (ce qui correspond aux périodes d’entreposage en surface avant stockage), la trans-
mutation des AM permet de réduire d’un facteur 2 environ la radiotoxicité des déchets.
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F1G. 6.2: Principales contributions a la radiotoxicité des déchets pour un RNR U/Pu Hom

Apres cette période, avantage de la transmutation s’accroit. Le gain est de ordre de
50 a 100 entre 200 et 2000 ans, puis entre 200 000 ans et 10 millions d’années. Entre ces
deux périodes, le gain est de 'ordre de 10. On mesure ici I'impact significatif de la mise
en ceuvre de la transmutation des AM sur la radiotoxicité des déchets sur toute la période
de stockage géologique.

Cycle Th/U

Les différentes contributions a la radiotoxicité des déchets dans le cas RNR Th/U
Ref (figure 6.4)

Dans le cas de référence (cf figure 6.4), les contributions du 23!Pa, du ?**Pu et du 23"Np
dominent la radiotoxicité :

— le 231 Pa, de période 32 760 ans, domine entre 300 et 200 000 ans : le > Pa provient de
la réaction (n,2n) sur le 232Th. Le facteur de dose du 23! Pa est particulierement élevé
(0.7x1075 Sv/Bq, soit preés de trois le facteur de dose du 23?Pu), qui s’accompagne
d’une émission d’un rayonnement o d’une énergie de 5 MeV environ [59] ;

— le 2®Pu domine entre 200 000 et 500 000 ans. La premiere diminution de sa radiotoxi-
cité apparait aux alentours de 90 ans (sa période est de 87 ans). Puis, la radiotoxicité
augmente car le 238Pu décroit sur 1'*34U, qui décroit sur le 220Th, et la période de
1’2247 étant plus grande que celle du 23°Th (245 500 ans contre 75400 ans), les ac-
tivités des deux noyaux sont alors du méme ordre de grandeur, et leur cumul (en
ajoutant a cela l'activité de la chaine en aval lorsqu’elle se met & 1’équilibre) conduit
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Fia. 6.3: Comparaison des radiotoxicités des déchets pour les 2 configurations en cycle

U/Pu

a une augmentation de la radiotoxicité totale « par pere » ;

— le 23"Np, de période 2.144 millions d’années, domine apres 500 000 ans, & cause de
la montée & ’équilibre de la chaine de décroissance en aval du 23"Np, qui commence
par la décroissance sur 1'*33U (cf paragraphe 6.1.1).

Les différentes contributions & la radiotoxicité des déchets dans le cas RNR Th/U
Hom (figure 6.5)

Dans le cas avec transmutation homogene (cf figure 6.5), entre 1000 ans et 800 000 ans,
c’est 123U qui domine & la place du ?*'Pa, puis du ?**Pu et du 23"Np. Il est & noter
que dans les deux cycles, U/Pu et Th/U, dans les cas avec transmutation, ce sont les
isotopes fissiles (respectivement 233U et 23Pu), qui dominent la période entre 10% ans et
10° ans. Or, dans ce cas, apres 10000 ans, un regain de radiotoxicité est observé en cycle
Th/U, alors qu’en cycle U/Pu, la radiotoxicité diminue continument (cf figure 6.7). Cela
provient de la différence des chaines de décroissance de 1'*33U et du 23?Pu. L'?33U décroit
par radioactivité a sur du 229Th, de période 7880 ans, alors que le 239Pu, décroit sur de
1'235U, qui lui est quasi stable (cf paragraphe 6.1.1). Tant que I'équilibre séculaire n’est pas
atteint entre '*33U et le 222Th, la radiotoxicité augmente ; une fois I'équilibre atteint, soit
environ 80000 ans apres (7880x10), 'ensemble 23U et 229Th décroit de nouveau avec la
période de 1'?33U. En dehors de la période, [1000 ans ; 800000 ans|, les PF dominent la
radiotoxicité des déchets.
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Comparaison des radiotoxicités des déchets dans le cas de référence et trans-
mutation homogeéne pour un RNR Th/U (cf figure 6.6)
Comparée au cas de référence, la radiotoxicité du cas de transmutation homogene est ré-
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duite de presque un facteur 100 entre 300 et 100 000 ans, et d’un facteur 5 entre 100 000 ans
et 1 million d’années. En revanche, contrairement au cycle U/Pu, la transmutation des
AM n’apporte pas de gain de radiotoxicité pendant la période d’entreposage de I'ordre
du siecle. Cela est dii & la moindre production d’AM & vie moyenne en cycle Th/U par
rapport au cycle U/Pu. Que ce soit avec ou sans transmutation, entre 0 et 700 ans, ce
sont les PF qui contribuent majoritairement a la radiotoxicité. Ensuite, deux périodes se

distinguent toujours selon la gestion, et les PF a vie longue dominent :

— apres 800000 ans, en transmutation homogene ;
— apres 20 millions d’années, sans transmutation.

Encore une fois la transmutation des AM offre un avantage significatif sur la radiotoxicité
des déchets ultimes sur toute la période de stockage géologique.
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F1G. 6.6: Comparaison des radiotoxicités pour les 2 configurations en cycle Th/U

6.1.2 Comparaison inter cycle des radiotoxicités

Dans ce paragraphe, les radiotoxicités sont comparées selon le cycle utilisé pour une
gestion du coeur donnée.

Il est a noter que, quels que soient le cycle et le type de gestion, durant les 300 premieres
années, la radiotoxicité est essentiellement dominée par les produits de fission (PF) & demi-

durée de vie de 30 ans, essentiellement le strontium (Sr) et le césium (Cs) (cf figure 6.8).
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Cas de référence

En cycle Th/U (cf figure 6.7), la radiotoxicité jusqu’a 50 ans est légerement plus élevée
que celle en cycle U/Pu. En effet, la contribution des PF pour le cycle Th/U est plus
grande : les productions par fission d’?>3U de P°Sr et de 137Cs, qui dominent cette période,
sont respectivement trois fois et 30 % plus importantes que les productions par fission
du 23Pu (cf figure 6.8). Cet effet annule I'avantage de la moindre production d’AM &
vie moyenne en cycle Th/U. La radiotoxicité des déchets en cycle U/Pu devient ensuite
jusqu’a 10 fois plus élevée qu’en cycle Th/U, entre 100 et 4000 ans, et apres 300000 ans.
Entre 4000 et 300000 ans, la radiotoxicité en cycle Th/U est presque jusqu'a 4 fois plus
importante qu’en cycle uranium : cela est di & la présence du ?*'Pa (cf figure 6.4).

Cas avec transmutation homogene

En transmutation homogene (cf figure 6.7, courbes orange et verte claire), on observe
tout d’abord deux fois plus de radiotoxicité pendant 200 ans en cycle Th/U, & cause des
PF. Puis, entre 200 ans et 30000 ans, il y a un net avantage du cycle Th/U sur le cycle
U/Pu (facteur 12). Puis, & cause de la contribution de 1'*33U et de la montée & I’équilibre
de sa chaine (cf figure 6.5), la radiotoxicité des déchets du cycle U/Pu est plus faible d'un
facteur 10 environ. Apres 2 millions d’années, les deux cycles sont équivalents.
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Fia. 6.7: Comparaison des radiotoxicités pour les 4 configurations : 2 configurations en
cycle U/Pu et 2 configurations en cycle Th/U
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Conclusion

Au vu de cette comparaison globale, il est donc difficile de dégager des avantages clairs
pour un cycle ou l'autre. Cependant, les périodes considérées ne sont pas équivalentes en
terme de gestion des risques. Jusqu’a 1 000 ans, on se situe encore a des échelles de temps
pertinentes vis-a-vis de 1’évolution de nos sociétés. Dans cette période, ou le risque peut
étre qualifié de potentiel, le cycle Th/U offre un avantage significatif. C’est aussi pendant
cette période que la radiotoxicité est la plus élevée, et ou il est plus avantageux de la
réduire. En 1 million d’années, la radiotoxicité est de toute facon réduite d’un facteur
1000 dans le cas de référence et de 100000 dans le cas de transmutation, du fait de la
décroissance naturelle.

6.1.3 Chaleur résiduelle des différentes configurations

La chaleur résiduelle, qui provient des désintégrations radioactives (cf Chapitre 3), est
une grandeur fondamentale pour le dimensionnement des sites de stockage des déchets. La
période pertinente est ici réduite a quelques centaines d’années, période pendant laquelle la
température des colis atteint un maximum, puis redescend. C’est pendant cette période,
ou la température est maximale, que le colis peut se dégrader et perdre une partie de
ses propriétés de confinement, ce qui aurait un impact important sur le relachement des
radionucléides sur toute la période géologique qui suit.

Comme le montre la figure 6.9, dans le cas sans transmutation, la chaleur résiduelle
est grandement réduite durant les premieres centaines d’années en cycle Th/U : réduction
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d’un facteur 3 apres 100 ans et d’un facteur 17.5 a 1000 ans. Durant les 200 premieres
années, les principales contributions pour le cycle Th/U sont seulement les PF, mais pour
le cycle uranium, ce sont & la fois les PF mais aussi le 2#Cm (cf figure 6.1). Lorsque la
transmutation est mise en ceuvre, la contribution du 2**Cm devient négligeable, et le cycle
U/Pu gagne quasiment un facteur 2 sur la chaleur résiduelle par rapport au cycle Th/U.
La production supplémentaire de césium et de strontium en cycle Th/U conduit alors a
une chaleur plus importante durant les 200 premieres années. Au bout de 1000 ans, la
chaleur du cas Th/U Hom est réduite d’un facteur 10 par rapport & celle du cas U/Pu
Hom.

Concernant le cycle U/Pu, la transmutation permet de réduire la chaleur de pres d’'un
facteur 10 au bout de 100 ans, et d’un facteur 100 au bout de 400 ans.
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F1G. 6.9: Comparaison de la chaleur résiduelle des déchets pour les 4 configurations

6.1.4 Comparaison de la radiotoxicité des déchets du RNR U/Pu Ref
et des colis vitrifiés actuels

En France, le combustible usé des réacteurs a eau sous pression (REP) & uranium en-
richi (UOX) est retraité. Le plutonium et 'uranium sont retirés du combustible usé. Les
PF et les AM sont incorporés dans une matrice de verre : ils constituent alors des colis
vitrifiés, dits CSD-V, produits & La Hague [50, 60]. Nous allons comparer la radiotoxicité
des déchets issus d’'un RNR U/Pu Ref avec celle des colis vitrifiés actuels issus du traite-
ment des UOX. Pour pouvoir établir des comparaisons, la radiotoxicité est normalisée par
GWe.an.

Durant les 50 premieres années, la radiotoxicité totale du colis CSD-V est supérieure
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a celle du RNR U/Pu Ref (cf figure 6.10). Cela est dii & une contribution plus importante
des PF dans le colis de presque un facteur 2. Cette contribution plus élevée des PF du
colis s’étend sur quasiment 500 ans (cf figure 6.10). Elle provient notamment de la fission
de 1'?3°U, qui produit plus de PF & demi-vie courte que la fission du 239Pu, tels que le 90Sr
et le 37Cs (cf figure 6.11). La quantité de ?°Sr est multipliée par pres d'un facteur 3 et
celle de ¥7Cs est augmentée de plus de 45 %.

De plus, le rendement thermique du REP étant plus faible que celui du RNR, un plus
grand nombre de fissions est nécessaire en REP pour atteindre la méme puissance élec-
trique. Par conséquent, le nombre de PF produits en REP est plus élevé qu’en RNR pour
une puissance électrique donnée. Le rendement du REP étant de 33 %, et celui du RNR
étant de 40 %, 'augmentation globale du nombre de PF est de 'ordre de 17.5 %. Enfin,
I’énergie libérée par une fission de 1'**>U est plus faible que pour le 23?Pu (respectivement
202 MeV et 211 MeV), ce qui entraine un nombre de fission et donc un nombre de PF
plus faible en RNR U/Pu pour obtenir la méme énergie.
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La radiotoxicité totale du RNR U/Pu Ref devient plus élevée que celle du colis CSD-V
au bout de 50 ans, car la contribution des AM en RNR U/Pu Ref chute moins vite que
celle des AM dans les colis actuels (cf figure 6.12). Cela provient d’une contribution plus
élevée de ’?*1Am (cf figure 6.13).

La radiotoxicité de I'**1 Am est plus élevée dans les déchets issus d’'un RNR U /Pu Ref,
A cause de la plus grande quantité de 2*'Pu, de période 14.4 ans, dans le combustible
d'un RNR U/Pu Ref & Iéquilibre. Par contre, concernant le 2#4Cm et le 23"Np, leurs
contributions a la radiotoxicité sont plus grandes dans le cas des déchets actuels que dans
celui du RNR U/Pu Ref. Pour le 23"Np, cela s’explique par les captures successives & partir
de 1'?5U et les réactions (n,2n) sur 1’>32U favorisées en spectre rapide. Quant au ?*4Cm,
ce résultat peut surprendre, mais il s’explique par le fait que les captures successives sont
favorisées en spectre thermique, alors qu’en spectre rapide, méme les noyaux pairs en
neutrons fissionnent de maniere significative, ce qui limite leur accumulation.
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En REP, les différents AM ont tour a tour une contribution dominante (cf figure
6.13). Tout d’abord, le 2**Cm dont la période est de 18 ans domine, puis c’est le tour de
121 Am (période 432 ans), puis de nouveau, la chaine de décroissance du ?**Cm contribue
majoritairement & la radiotoxicité par le biais du ?*°Pu, et enfin la chaine de décroissance
du 23"Np domine & partir de 50 000 ans.

En RNR, ce sont les américium qui dominent la radiotoxicité sur toute la période de
temps considérée. Au début, c’est 1'’**! Am, avec néanmoins une contribution non néglige-
able du 2*4Cm, puis '’ Am domine entre 3000 et 100 000 ans, et enfin, c’est de nouveau
1241 Am.

6.1.5 Conclusion

Selon le combustible utilisé, des avantages et des inconvénients apparaissent dans les
deux cycles et aucun des deux ne se distingue réellement, la baisse de la radiotoxicité étant
fonction de la période de temps considéré. Le cycle Th/U offre cependant des avantages
significatifs concernant le risque potentiel sur I'intervalle de temps compris entre 200 ans et
20000 ans. En revanche, concernant la chaleur dégagée, le cycle Th/U apporte un avantage
certain. Dans la gestion de référence, ou les AM sont envoyés aux déchets a chaque cycle,
le cycle Th/U permet de diminuer significativement la charge thermique des déchets et
de réduire ainsi la surface du site de stockage. Si la transmutation est mise en ceuvre, cet
avantage, du cycle Th/U sur le cycle U/Pu, n’apparait qu’apres 200 ans. L’impact sur le
dimensionnement du site devrait persister compte tenu du fait que les verres sont de toute
facon entreposés plusieurs dizaines d’années avant leur descente dans le site de stockage!.
Selon le mode de gestion du cceur, sans surprise, la transmutation homogene permet de

Les premiers déchets HA-VL actuels devraient étre stockés dans un site type celui de Bure apres
2060, soit un entreposage préalable de 70 ans environ, au minimum, afin de laisser décroitre leur charge
thermique.
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réduire considérablement la radiotoxicité des déchets. Néanmoins la mise en oeuvre de la
transmutation souleve un certain nombre de problemes, et notamment celui de la quantité
d’AM a manipuler en ceeur, avec la question de la fabrication d’assemblages frais contenant
une part d’AM en plus des éléments fissile-fertile, et la nécessité de concevoir des usines
de fabrication de combustible aptes a recevoir des quantités non négligeables d’AM. Un
autre probleme est 'augmentation de la radiotoxicité du coeur en transmutation homogene.
Une question qui peut alors se poser est de savoir si le jour ot l'on arréte la filiere avec
transmutation et que l'inventaire du cceur du réacteur devient aussi un déchet, alors la
radiotoxicité des déchets cumulés produits chaque année jusqu’a I'arrét de la filiere ajoutée
a celle du coeur apporte un gain suffisant par rapport a 'option de référence. Ces questions
sont développées dans les paragraphes suivants en commencant par la description de la
radiotoxicité des différents coeurs a 1’équilibre.

6.2 Comparaison de la radiotoxicité des cceurs U/Pu et
Th/U

Nous présentons ici la radiotoxicité détaillée du coeur pour chacun des cycles, U/Pu et
Th/U, et chaque mode de gestion, avec ou sans transmutation homogene. Pour pouvoir
réaliser le rechargement en coeur de maniere continue, il est nécessaire d’avoir des assem-
blages supplémentaires préts a étre remis en coeur, pour que les assemblages sortis du coeur
aient le temps de refroidir et pour également prendre en compte le temps de fabrication
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des assemblages frais : le temps de refroidissement étant de 5 ans, celui de fabrication de
2 ans, et la durée d’un cycle étant de 1 an, un lot sur les sept lots de 86 assemblages doit
étre disponible pour permettre un rechargement du coeur en continu. Au total, 12 lots de
86 assemblages sont donc nécessaires. La durée d’irradiation d’un lot étant de 5 ans, le
facteur de normalisation pour prendre en compte la radiotoxicité de I'inventaire total du

coeur est % .

6.2.1 Cycle U/Pu
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F1a. 6.15: Principales contributions a la ra-
diotoxicité d'un cceur de RNR U/Pu Ref
(Sv/GWe)

F1a. 6.16: Principales contributions a la ra-
diotoxicité d'un cceur de RNR U/Pu Hom
(Sv/GWe)

Cas de référence (cf figure 6.15)

Dans ce mode de gestion du combustible usé, seuls les éléments fissile et fertile sont
remis en cceur. Les AM sont mis aux déchets a 100 % & chaque cycle, ce qui conduit & un
inventaire faible de ces éléments en coeur. La radiotoxicité est alors dominée sur toute la
période de temps par le plutonium (cf figure 6.15).

Un an apres le déchargement du coeur, ce sont les isotopes 238, 240 et 241 du Pu
qui dominent avec respectivement des valeurs de radiotoxicité de 1.76x10'° Sv/GWe,
1.44x10' Sv/GWe et 1.42x10° Sv/GWe, puis les PF avec 1.18x10° Sv/GWe, puis les
AM avec 9.45x10° Sv/GWe, et enfin le 29Pu avec 6.78x10% Sv/GWe.

Les contributions majoritaires a la radiotoxicité se distribuent comme suit :

— jusqu’a 10 ans, le 22*Pu domine ;

— entre 10 ans et 300 ans, c’est le 2*!Pu qui domine ; on observe une remontée de sa
radiotoxicité qui s’explique par la décroissance 3 du 2*'Pu sur '’**! Am , qui a une
période de 432 ans, qui décroit lui-méme sur le 23"Np ;

— de 300 ans & 8600 ans, le 22°Pu domine ;

— entre 8600 ans et 200000 ans, c’est le 2?Pu qui domine. II est & noter que la contri-
bution du 23°Pu sur cet intervalle de temps est plus que majoritaire : elle recouvre



6.2 Radiotoxicité du cceur pour les cycles U/Pu et Th/U 133

la totalité de la radiotoxicité ;

— de 200000 ans & 500000 ans, le 2®Pu (en tant que pere) domine de nouveau. La
radiotoxicité du Z*®Pu, apres avoir diminué drastiquement vers 100 ans (la période du
238Pu est de 86.6 ans), augmente & nouveau, du fait de la formation par décroissances
a successives, de I'?34U, de période radioactive de 245500 ans et du 239Th, qui lui a
une période plus faible que celle de son prédécesseur (75400 ans) : cela entraine le
cumul des activités de ces deux noyaux qui sont alors du méme ordre de grandeur
et explique le regain de radiotoxicité du 238Pu ;

— entre 500 000 ans et 7 millions d’années, le 24 Pu contribue majoritairement de nou-
veau : la remontée de sa radiotoxicité est due a la formation de 1'*?3U, de période
160 000 ans, par décroissance a du ?*"Np d’une période d’environ 2 millions d’années
(et qui provient de la décroissance a de ' Am, issu de la décroissance 3 du 241Pu) ;

— apres 7 millions d’années, le 2°Pu domine & nouveau.

Concernant les AM, ils jouent ici un réle secondaire, leur quantité en coeur étant relative-
ment faible. La répartition de la contribution des AM dans le coeur est identique a celle
dans les déchets : 1'**! Am domine sur les 2500 premieres années, avec une contribution au
démarrage du ?**Cm, puis 1'’**3Am domine sur I'intervalle [2500 ans; 120000 ans], et de
nouveau, ' Am a la contribution majoritaire parmi les AM (cf figure 6.15).

Cas avec transmutation homogeéne (cf figure 6.16)

Dans ce mode, les éléments fissile et fertile, ainsi que les AM sont remis en cceur. Sont
mis aux déchets les PF et 0.1 % des AM et des éléments fissile et fertile, correspondant
aux pertes chimiques.

Malgré I'inventaire plus important des AM en coeur, du fait de leur multirecyclage, ce
sont toujours les isotopes du Pu qui dominent la radiotoxicité (sauf entre 1 et 7 millions
d’années ou ce sont a la fois les AM et le 2'Pu qui dominent). La radiotoxicité des AM
(cf figure 6.17) et celle du ?**Pu (cf figure 6.18) ont augmenté.

La radiotoxicité du ?*®Pu augmente en transmutation homogene car son inventaire
en cceur homogene est plus de 4 fois plus important qu’en coeur de référence, du fait du
multirecyclage de 1'**! Am, qui produit du 23¥Pu par capture neutronique. Ce facteur 4 de
I'inventaire du 2**Pu en cceur se retrouve sur la radiotoxicité au déchargement du réacteur,
la radiotoxicité du 238Pu étant de 7.6x10° Sv/GWe en cas de transmutation homogene,
et celle en cas de référence est de 1.76x 1010 Sv/GWe.

Les contributions majoritaires a la radiotoxicité se distribuent ainsi :

— jusqu’a 190 ans, le 2**Pu domine ;

— de 190 ans & 9800 ans, le 24°Pu domine ;

— entre 9800 ans et 150000 ans, c’est le 22Pu qui domine. Comme en cas de référence,

la contribution du 23°Pu sur cet intervalle de temps est plus que majoritaire ;

— de 150000 ans & 1 million d’années, le 238Pu domine de nouveau. De méme que

dans le cas de référence, la radiotoxicité du 238Pu augmente & nouveau apres avoir
diminué vers 100 ans ;
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— entre 1 million d’années et 7 millions d’années, le ?*'Pu et les AM contribuent ma-

joritairement

: cette contribution est due a la coexistence du "Np et de 1'*33U, le

ZTNp étant formé dans les deux cas (**'Pu et AM) par décroissance a sur 1’ Am ;

— apres 7 millions d’années, le 22?Pu domine & nouveau.
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Fi1Gg. 6.17: Comparaison des contributions
des AM a la radiotoxicité d'un cceur de
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mutation homogene (Sv/GWe)

6.2.2 Cycle Th/U
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Cas de référence (cf figure 6.19)
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On rappelle que dans ce mode de gestion du ceceur, seuls les éléments fissile et fertile

sont remis en coeur. Les AM sont mis aux déchets a 100 %.
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La radiotoxicité du coeur est dominée durant les 100 premieres années par les PF.
Entre 100 et 3.4 millions d’années, elle est dominée par des isotopes de 'uranium. Apres
3.4 millions d’années, c’est le 232Th qui domine. La radiotoxicité totale & la sortie du coeur
est de 2.34x 101 Sv/GWe, soit 3 fois moins qu’en cycle U/Pu. En effet, en cycle U/Pu,
méme a la sortie du coeur, ce sont les isotopes du plutonium qui dominent la radiotoxicité
(cf paragraphe 6.2.1). Entre 100 ans et 3.4 millions d’années, la radiotoxicité est dominée
par les isotopes suivants :

— entre 100 ans et 300 ans, '*2?U ;

— de 300 ans & 240 000 ans, I'>33U. C’est le cumul des activités, alors du méme ordre de
grandeur, de 1'’?)3U et du ?**Th (obtenu par décroissance a sur 1'**3U), de périodes
respectives 160 000 ans et 7880 ans, qui provoque la remontée de la radiotoxicité ;

— entre 240 000 ans et 3.4 millions d’années, 1'’>>4U. On observe également une remontée
de la radiotoxicité due au cumul des activités de 1'***U, du 239Th (qui sont alors du
méme ordre de grandeur), de périodes respectives 245 500 ans et 75400 ans, et de la
chaine en aval ;

— apres 3.4 millions d’années, le 232Th.

Cas avec transmutation homogeéne (cf figure 6.20)

De méme qu’en cycle U/Pu, dans ce mode, les éléments fissile et fertile, ainsi que les
AM? sont remis en coeur. Sont mis aux déchets les PF et 0.1 % des AM et des éléments fissile
et fertile (pertes chimiques). La radiotoxicité a la sortie du coeur est 3.5 moins importante
en cycle Th/U qu’en cycle U/Pu. A la différence du cycle U/Pu, les AM jouent un role
dans les contributions majeures a la radiotoxicité en cycle Th/U. En effet, entre 3 et 500
ans, le 238Pu domine et entre 1.5 et 6 millions d’années, c’est le 22"Np. L’isotope qui subit
I'augmentation de radiotoxicité la plus marquée est, comme dans le cycle U/Pu, le 3P,
ici produit par capture sur le 23”Np, et considéré en cycle Th/U comme un actinide mineur
(cf figure 6.4). L’inventaire du 23*Pu en coeur est multiplié par 37 dans le cas homogene et
sa radiotoxicité de presque autant (un facteur 34). Concernant les isotopes de I'uranium, la
radiotoxicité de 1'*>2U est multipliée par 4 et joue un role pendant les 100 premicres années
(cf figure 6.22). Cela provient de I’augmentation de I'inventaire de 1’>>2U en transmutation

homogene (facteur 4) due au recyclage du 23! Pa.

6.2.3 Conclusion

L’un des principaux résultats qui ressort de cette étude est que la radiotoxicité du
coeur, avec ou sans transmutation, est dominée par les éléments fissiles du cycle considéré.
Nous verrons dans le paragraphe 6.3.2 comment quantifier le gain global obtenu grace a
la transmutation, en prenant en compte a la fois les déchets cumulés tous les ans durant
le fonctionnement du réacteur et la radiotoxicité de I'inventaire du coeur.

20n rappelle que sont considerés comme actinides mineurs (AM) en cycle Th/U les éléments suivants :
le protactinium (Pa), le neptunium (Np), le plutonium (Pu), Paméricium (Am) et le curium (Cm).
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des isotopes d’uranium a la radiotoxicité
d’un coeur de RNR Th/U dans les cas avec
et sans transmutation homogene (Sv/GWe)

6.3 Apport de le transmutation homogéne en cycle U/Pu
et Th/U

6.3.1 Masse des actinides mineurs en coeur et aux déchets selon la ges-
tion envisagée

Pour étudier les avantages et les inconvénients de la transmutation homogene, dif-
férentes grandeurs peuvent étre utilisées. Dans cette partie, nous comparons les masses
d’actinides mineurs (AM) mises aux déchets et 'inventaire en coeur, avec et sans trans-
mutation, pour un cycle donné.

Cycle U/Pu

Concernant la radiotoxicité des déchets, la transmutation permet d’éviter de mettre
les AM aux déchets, mais en contrepartie, il faut gérer un inventaire plus important en
coeur, et donc les manipuler : cela illustre la contrainte de la transmutation.

Cela étant, la réduction des AM mis aux déchets dans le cas de la transmutation
homogene reste considérable (cf figures 6.25 et 6.26).

Dans le cas du cycle U/Pu, au bout de 100 ans, l'inventaire des AM en cceur est
multiplié par 7 dans le cas homogene, mais la quantité cumulée des AM mise aux déchets
est divisée par 9. Au bout de 200 ans, I'inventaire des AM en coeur est stabilisé et la masse
cumulée des AM mise aux déchets est alors divisée par 17. A partir de 20 ans, la masse
cumulée des AM mise aux déchets est de 20 kg tous les ans.

Au bout de 20 ans, la quantité globale d’AM en (coeur+déchets) est plus grande dans
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F1a. 6.23: Masse des AM en ceeur (noir :  FI1G. 6.24: Zoom de la masse des AM en
U/Pu Hom, rouge : U/Pu Ref) et masse coeur (noir : U/Pu Hom, rouge : U/Pu Ref)
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le cas U/Pu Hom que dans le cas U/Pu Ref. Néanmoins, a 'équilibre (cf tableau 6.3), une
grande quantité d’AM doit étre manipulée en cceur (7 fois plus), ce qui pose un certain
nombre de problemes techniques, notamment lors du retraitement du combustible usé pour
fabriquer des assemblages frais : il faudra concevoir de nouvelles usines de fabrication de
combustible, pour qu’elles soient en mesure de traiter des concentrations plus importantes
d’AM (blindage).

Cela étant, 'intérét de la transmutation homogene sur la réduction des déchets est
indéniable, si I'on envisage d’avoir recours a l’énergie nucléaire sur plusieurs décennies,
car, non seulement, la diminution de la masse des AM mise aux déchets permet de réduire
le risque potentiel a long terme, mais aussi la chaleur dégagé par les déchets, ce qui a un
impact direct sur la surface des sites de stockage. En effet, si le nucléaire était multiplié par
10, avec une gestion en cycle ouvert, un site de stockage serait nécessaire presque tous les
ans au niveau mondial [62] (site de stockage souterrain de déchets HA et MA-VL, situé a
500 m de profondeur, d’'une surface de 15 km? [?]). La mise en ceuvre de la transmutation
pourrait permettre de multiplier jusqu’a 10 la quantité de déchets stockables dans un site
donné.

Cycle Th/U

De méme que pour le cycle U/Pu, la masse cumulée d’AM mise au déchets et la
masse d’AM en coeur dans le cas de référence sont comparées avec celles dans le cas de
transmutation homogene (cf figures 6.25 et 6.26). Par rapport au cycle U/Pu, la masse
cumulée d’AM mise aux déchets dans le cas de référence en cycle Th/U est réduite de
presque un facteur 4 (cf tableau 6.1). L’inventaire en cocur de Th/U Ref est légerement
plus important que celui de U/Pu Ref. Cela s’explique d’une part, par la présence des 30 cm
de couvertures axiales en cycle Th/U (les AM issus de ces couvertures sont comptabilisés
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dans les AM en cceur), mais surtout & cause du 233Pa, dont la durée de vie est plus de 10
fois plus grande que celle du 23*Np (cf tableau 6.2). Néanmoins, la masse d’AM mise aux
dechets est plus grande en cycle U/Pu que Th/U du fait de la trés courte durée de vie du
233Pa, noyau qui représente pres de 80 % des AM en cceur : en effet, apres le temps de
refroidissement, tout le 233Pa a disparu. Au bout de 100 ans, I'inventaire des AM en coeur
est multiplié par 2.5 dans le cas homogene, mais la quantité cumulée des AM mise aux
déchets est divisée par 500 (cf figure 6.25).
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F1G. 6.25: Masse des AM en cceur (noir :  FIG. 6.26: Zoom de la masse des AM en
Th/U Hom, rouge : Th/U Ref) et masse  coeur (noir : Th/U Hom, rouge : Th/U Ref)

cumulée des AM mise aux déchets (bleu : et masse cumulée des AM mise aux déchets
Th/U Hom, vert : Th/U Ref) (bleu : Th/U Hom)
Référence Homogene
U/Pu | Th/U | U/Pu | Th/U
Masse des AM en ceceur (kg) 107 136 692 389
Masse des AM cumulée mise aux déchets (kg) | 8600 | 2173 22 6

TAB. 6.1: Comparaison des masses d’AM en cceur et cumulée mise aux déchets en cycles
U/Pu et Th/U a t = 140 ans (Pge. = 1.45 GWe.an)

Sans transmutation, chaque année, 16 kg d’AM sont mis aux déchets dans le cas Th/U
Ref : la masse d’AM mise aux déchets en Th/U est plus faible que celle en cycle U/Pu
(20 kg). Quand on transmute, la masse d’AM mise aux déchets ne dépasse pas 6 kg en
cycle Th/U, et 22 kg en cycle U/Pu a t = 140 ans. En ce qui concerne la transmutation
homogene, en cycle U/Pu, la masse des AM en coeur diminue a 140 ans, tandis qu’en cycle
Th/U, elle a tendance a continuer d’augmenter (cf tableau 6.2).
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Temps (ans) 0 | 50 | 100 | 146
Masses AM en cceur U/Pu Ref (kg) | 89 | 114 | 108 | 107
Masses AM en cceur Th/U Ref (kg) | 0 | 136 | 134 | 191
Masses AM en coeur U/Pu Hom (kg) | 89 | 765 | 725 | 685
Masses AM en coeur Th/U Hom (kg) | 0 | 327 | 374 | 428

TAB. 6.2: Comparaison des masses d’AM en coeur pour les cycles U/Pu et Th/U a différents
temps (Pejee = 1.45 GWe.an)

Masse des AM en coeur (kg) | Référence | Homogene
245Cm 0.1 17.0
244Cm 2.1 67.2
243Cm 0.1 2.0
22Cm 3.6 17.5
243 Am 15.4 102.4
2424 A 1.0 16.6
241 Am 65.4 371.3
Z9Np 8.1 7.5
ZTNp 11.5 74.2

Total 107.4 692.5

TAB. 6.3: Comparaison des masses des AM en cceur en cycle U/Pu a t = 140 ans (Pec
= 1.45 GWe.an)

Masse des AM en coeur (kg) | Référence | Homogene

240py 0.003 8.9

239Pu 0.1 22.2
238pu 2.1 74.4
ZTNp 18.5 110.2
233Pa 105.2 106.3
231py, 9.5 65

Total 135.4 388.6

TAB. 6.4: Comparaison des masses des AM en cceur en cycle Th/U a t = 140 ans (P,
= 1.45 GWe.an)

6.3.2 Calcul du gain sur la radiotoxicité obtenu par transmutation

Le but est de savoir au bout de quelle durée de fonctionnement du nucléaire la trans-
mutation devient intéressante. Autrement dit, si le cycle électronucléaire est arrété au bout
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de x années, quel sera le gain sur la radiotoxicité. Il faut faire attention de bien distinguer
deux choses : d’'une part, la radiotoxicité des déchets sortis chaque année, mesurée en siev-
ert (Sv) par giga watt électrique an (GWe.an), et d’autre part, la radiotoxicité du cceur,
qu’il faudra prendre en compte en « fin de jeu », c’est-a-dire, quand on arrétera le cycle
électronucléaire, car I'inventaire total (coeur + cycle) deviendra alors un déchet.

Cycle U/Pu

Pour tenter d’estimer ce gain, les configurations RNR U/Pu Hom et RNR U/Pu Ref

du chapitre 4 sont utilisées. On rappelle que dans le cas :

— RNR U/Pu Ref, seuls I'U et le Pu sont rechargés en cceur, et les AM sont mis aux
déchets (cf fig. 6.27) ;

— RNR U/Pu Hom, le Pu, I'U et les AM sont recyclés en ceeur (cf figure 6.27), seuls
les PF et les pertes chimiques dues au retraitement du Pu, de I'U et des AM sont
présents dans les déchets.

Dans chacune de ces configurations, la radiotoxicité du coeur (en Sv/GWe) et celle des
déchets (en Sv/GWe.an) est calculée. On définit alors une fonction gain gr(t) & un temps
géologique donné T (cf équation 6.1).

Igef—l—dgef*t

(6.1)

avec

- Ig ¢ est la radiotoxicité du coeur normalisée! de la configuration sans transmutation

(Sv/GWe) U/Pu Ref ;

- I{f om est la radiotoxicité du coeur normalisée! de la configuration avec transmutation

(Sv/GWe.an) U/Pu Hom ;

- d?ef est la radiotoxicité des déchets par an de la configuration sans transmutation

(Sv/GWe) U/Pu Ref ;
- dg oM est la radiotoxicité des déchets par an de la configuration avec transmutation
(Sv/GWe.an) U/Pu Hom ;
— t le temps au bout duquel I’électronucléaire est arrété ;
— T le temps géologique pour lequel on examine les radiotoxicités.
Le numérateur et le dénominateur représentent la totalité des déchets, coeur compris, dans
chacun des cas, avec ou sans transmutation des AM, durant un temps t de fonctionnement
du nucléaire. La courbe suivante est obtenue (cf fig. 6.28) pour les temps géologiques T
= 1000 ans, 10000 ans et 100000 ans et pour un temps de fonctionnement du nucléaire
qui s’échelonne de 0 a 1000 ans.

Remarques préliminaires

!Facteur 1?2 pour tenir compte de tous les assemblages du cycle.
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D’apres le tableau 6.5, on constate que les radiotoxicités du coeur sont toujours du
méme ordre de grandeur dans les cas avec et sans transmutation. La radiotoxicité du coeur
en transmutation homogene est toujours de 3 ordres de grandeurs plus grande que celle
des déchets. Par conséquent, méme au bout de 1000 ans de fonctionnement du nucléaire,
c’est toujours la radiotoxicité du coeur en transmutation homogene qui domine celle des
déchets cumulés au cours des 1000 ans. C’est donc la radiotoxicité des déchets en cas de
référence qui va gouverner la fonction de gain.

) Radiotoxicité cceur (Sv/GWe) | Radiotoxicité déchets (Sv/GWe.an)
Temps géologique (ans) N vy \ Y
Homogene | Référence | Homogene Référence
1000 2.72x10'0 | 2.45x10% | 2.70x10° 1.67x108
10000 1.04x10'0 | 1.02x10'0 | 7.33x10° 1.14x107
100 000 5.49x10% 4.40x108 9.82x10% 1.27x106
1 million 5.10x 107 2.58x107 1.39x104 1.36x106

TAB. 6.5: Valeurs des radiotoxicités du coeur et des déchets en cas de référence et de
transmutation homogene pour différents temps géologiques donnés en cycle U/Pu

Pour décrire la fonction gain aux temps géologiques T = 1000 ans, T = 10000 ans,
T = 100000 ans et T = 1 million d’années, on compare cette fonction pour une durée du
cycle électronucléaire t = 200 ans.

Sur la figure 6.27, a T = 1000 ans, I’écart entre la radiotoxicité du coeur et celle des
déchets en cas de référence est le plus faible par rapport aux temps T = 10000 ans et
T = 100000 ans. Cette radiotoxicité importante des déchets, dans le cas de référence, a
ce temps géologique, est due & I'**' Am. Ainsi, le numérateur de la fonction gain est plus

élevé que le dénominateur, sachant que la radiotoxicité du coeur est quasiment la méme
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avec et sans transmutation (cf tableau 6.5), et que la radiotoxicité des déchets est 60 fois
plus élevée dans le cas de référence que celle des déchets en transmutation homogene. De
ce fait, a t = 200 ans, le gain est déja supérieur a 2.

A T =10000 ans, il y a trois ordres de grandeur entre la radiotoxicité du cceur et celle
des déchets en cas de référence. En revanche, la radiotoxicité du coeur est la méme avec et
sans transmutation (cf figure 6.27). En outre, il y a moins d’un ordre de grandeur entre la
radiotoxicité des déchets entre le cas de référence et le cas avec transmutation. Ainsi, méme
si le gain est supérieur a 1 au bout de 200 ans de fonctionnement du nucléaire, il reste
toujours inférieur a 2, méme au bout de 1000 ans de fonctionnement du nucléaire (cf figure
6.28). La transmutation n’apporte donc rien de significatif a cette période géologique.

A T = 100000 ans, on a le méme type de configuration qu’a T = 10 000 ans, mais I’écart
entre les radiotoxicités des déchets est de plus d'un ordre de grandeur (cf tableau 6.5), ce
qui conduit & un meilleur gain (cf figure 6.28), mais qui atteint un facteur 2 seulement
apres 600 ans de fonctionnement du parc, ce qui reste tres faible.

A T = 1 million d’années, I’écart entre la radiotoxicité du cceur et celle des déchets
en cas de référence est beaucoup plus faible (il y a un regain de radiotocité des déchets
toujours & cause de I’>! Am) : moins de 2 ordres de grandeur (cf figure 6.27). Méme si la
radiotoxicité du coeur en cas de référence est plus faible que celle du coeur en transmutation
homogene (elle est divisée par 2), la radiotoxicité des déchets dans le cas de référence est
100 fois plus élevée (cf tableau 6.5). Au bout de 200 ans de fonctionnement du nucléaire,
on a déja un gagné un facteur 5 sur la radiotoxicité grace a la transmutation a ce temps
géologique donné, et on atteint un facteur 20 au bout de 1000 ans de fonctionnement.

Il est nécessaire de prendre en compte a la fois les radiotoxicités du coeur et des déchets,
parce que méme si les AM sont soit dans le coeur (transmutation homogene), soit dans
les déchets (référence), le Pu est recyclé de la méme maniere, c’est-a-dire en coeur, dans
les deux configurations, et ce sont les isotopes du Pu, et non les AM, qui dominent la
radiotoxicité. Cela limite alors I'apport positif de la transmutation, lorsque la « fin de
jeu », c’est-a-dire la prise en compte de la gestion de I'inventaire du coeur lors de 'arrét
de la filiere, est considérée en plus des déchets. La radiotoxicité du coeur est au minimum
deux ordres de grandeur plus grande que celle des déchets. Par conséquent, l'effet d’une
radiotoxicité des déchets diminuée dans le cas de transmutation homogene est limité, et les
gains sur la transmutation & T = 1000 ans et 100000 ans sont assez décevants (cf figure
6.28).

Cycle Th/U

Les hypotheses sont les mémes que pour le cycle U/Pu. Dans chacune des configu-
rations, la radiotoxicité du coeur est en Sv/GWe et celle des déchets en Sv/GWe.an. La
radiotoxicité du coeur est normalisée par % pour prendre en compte les assemblages en
coeur et les assemblages en cours de retraitement. La fonction gain est définie comme a
Péquation 6.1. La figure 6.30 (cceur normalisé) est obtenue pour les temps géologiques

T = 1000 ans, 10000 ans, 100 000 ans et 1 million d’années et pour un temps de fonction-
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nement du nucléaire qui varie de 0 a 1000 ans.

Remarques préliminaires

Le gain est supérieur a 1 au plus tard au bout de 50 ans de fonctionnement du nucléaire
quelque soit le temps géologique considéré (cf figure 6.30), contre 100 ans pour le cycle
U/Pu (cf figure 6.28). Comme pour le cycle U/Pu, la radiotoxicité du coeur en transmu-
tation homogene est toujours au moins de 3 ordres de grandeurs plus grande que celle des
déchets. Les radiotoxicités du coeur sont également du méme ordre de grandeur.

Radiotoxicité ceeur (Sv/GWe) | Radiotoxicité déchets (Sv/GWe.an)
Temps géologique (ans) N — - —
Homogene Référence Homogene Référence
1000 9.41x108 5.70x 108 9.68x10* 1.20%x 107
10000 2.27x10? 1.99x 107 2.07x10° 9.99x% 106
100000 2.86x10° 2.81x10° 2.54x10° 2.00x 109
1 million 1.90x 108 1.84x108 2.42x10% 1.72x10°

TAB. 6.6: Valeurs des radiotoxicités du coeur et des déchets en cas de référence et de

transmutation homogene pour différents temps géologiques donnés en cycle Th/U

A T = 1000 ans, méme si la radiotoxicité du cceur en cas de référence est presque deux
fois plus faible que celle en cas de transmutation, I’écart entre la radiotoxicité des déchets
en cas de référence et celle des déchets en cas de transmutation homogene est supérieur a
deux ordres de grandeur (cf figure 6.29). En cas de référence, 1’écart entre la radiotoxicité
des déchets et celle du cceur est inférieur a 2 ordres de grandeur (cf tableau 6.6). Par
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conséquent, le gain a ce temps géologique est déja d’un facteur 3 au bout de 200 ans de
fonctionnement du nucléaire (cf figure 6.30). Cette valeur élevée de la radiotoxicité des
déchets en cas de référence & T = 1000 ans est due au 23'Pa qui domine cette période.

A T = 10000 ans, en cas de référence, ’écart entre la radiotoxicité du coeur et les
déchets augmente (cf figure 6.29). La radiotoxicité des déchets en transmutation homogene
augmente aussi (& cause de la remontée de I 233U). Le gain est alors plus faible qu’au temps
géologique T = 1000 ans : au bout de 200 ans de fonctionnement du nucléaire, le gain
reste inférieur a 2 (cf figure 6.30).

A T = 100000 ans et T = 1 million d’années, les radiotoxicités du coeur sont quasi-
ment les mémes dans le cas de référence et celui de transmutation (cf tableau 6.6). L’écart
entre la radiotoxicité des déchets et du coeur dans le cas de référence est de 2.5 a 3 ordres
de grandeur. Par conséquent, le gain reste inférieur a 2 au bout de 200 ans de fonction-
nement du nucléaire (cf figure 6.30). En outre, I’écart entre les radiotoxicités des déchets
est faible par rapport aux autres temps géologiques (1000 ans et 10000 ans) : d’une part,
le numérateur de la fonction gain diminue, et d’autre part, son dénominateur augmente,
et par conséquent, le gain atteint a peine 1 : il n’y a pas d’apport de la transmutation
homogene a ces deux temps géologiques, méme si le cycle électronucléaire fonctionne pen-
dant 1000 ans (cf figure 6.30). La encore, 'apport de la transmutation peut apparaitre
décevant. Mais, on peut noter que sur les périodes de 1 000 ou 10000 ans, la transmutation
des AM est plus avantageuse en cycle Th/U ; & 100 000 ans, elle n’apporte pas grand chose
dans les deux cycles ; & 1 million d’années, elle est efficace uniquement pour le cycle U/Pu.

6.3.3 Comparaison du gain inter cycle

Dans ce paragraphe, nous comparons sur le méme modele que précédemment la ra dio to xi cité
globale inter cycle pour une gestion de coeur fixée (avec ou sans transmutation). Pour con-
naitre le gain sur la radiotoxicité obtenu avec un cycle Th/U par rapport a un cycle U/Pu,
on calcule le rapport suivant, soit avec les radiotoxicités obtenues avec le cas de référence
gfef(t) (6.2), soit avec celles obtenues en transmutation homogene g™ (t) (6.3).

U/PuR U/PuR
Ref () — IT/ Ly dT/ el (6.2)
9t = TTh/URef :
I + drhjURes * T

+ dg/PuHom wt

+ d?h/UHom wt

IU/PuHom
T

Hom _
gr™"(t) = 7Th/UHom
T
avec :
— t le temps au bout duquel le cycle électronucléaire est arrété ;
— T le temps géologique pour lequel on regarde les radiotoxicités ;
- Ig:h/ VRS ost 1a radiotoxicité du coeur normalisée! de la configuration sans transmu-
tation (Sv/GWe) Th/U Ref au temps géologique T ;

!Facteur 1?2 pour tenir compte de tous les assemblages du cycle.
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Ig/ PuRef ost 1a radiotoxicité du coeur normalisée! de la configuration sans transmu-
tation (Sv/GWe) U/Pu Ref au temps géologique T ;

- Igh/ UHom oot la radiotoxicité du coeur normalisée! de la configuration avec trans-

mutation (Sv/GWe) Th/U Hom au temps géologique T ;

Ig/ PuHom oot la radiotoxicité du coeur normalisée! de la configuration avec trans-

mutation (Sv/GWe) U/Pu Hom au temps géologique T ;

dg:h/ URES ost 1a radiotoxicité des déchets par an de la configuration sans transmuta-

tion (Sv/GWe.an) Th/U Ref au temps géologique T ;

dg/ PuRef ost 1a radiotoxicité des déchets par an de la configuration sans transmuta-
tion (Sv/GWe.an) U/Pu Ref au temps géologique T ;

- dgh/ UHom oot 1a radiotoxicité des déchets par an de la configuration avec transmu-

tation (Sv/GWe.an) Th/U Ref au temps géologique T ;

dg/ PuHom oot 1a radiotoxicité des déchets par an de la configuration avec transmu-

tation (Sv/GWe.an) U/Pu Hom au temps géologique T.
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Que ce soit avec ou sans transmutation, la radiotoxicité globale est plus faible a
T = 1000 ans et 10000 ans en cycle Th/U (cf figures 6.34 et 6.32), le gain pouvant
atteindre respectivement 29 et 4. Par contre, & T = 100000 ans et T = 1 million , la ra-
diotoxicité globale du cycle U/Pu, avec ou sans transmutation, est au minimum 4 fois plus
faible que celle du cycle Th/U. Cela s’explique par la forte radiotoxicité des isotopes de
I'uranium & ce temps (temps de décroissance de 1'24U : 245500 ans et de '*33U : 159 200
ans), alors qu’a T = 1000 ans et 10000 ans, ce sont les isotopes du Pu qui dominent
(temps de décroissance du ?4°Pu : 6 500 ans et du 2*?Pu : 24 000 ans). Quelque soit la ges-
tion considérée, a T = 100000 ans, le gain est inférieur a 0.2 et & T = 1 millions d’années,
le gain reste inférieur & 0.7, c’est-a-dire que le cycle U/Pu est plus favorable.

Ces résultats confirment que 'avantage du cycle Th/U en terme de déchets est signi-

ficatif sur les 10000 premieres années, période reliée au risque potentiel, et sur laquelle il
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est le plus avantageux de réduire la radiotoxicité, encore tres élevée.

6.3.4 Conclusion

Sil’on envisage d’avoir recours de maniere massive a 1’énergie nucléaire, sur une période
de temps considérable, la transmutation apparalt comme un atout essentiel pour réduire
la masse, la radiotoxicité et la chaleur des déchets (et de ce fait, diminuer la dimension
des sites de stockage).

Mais, si ’on considere 'arrét de la filiere, et par conséquent la radiotoxicité du coeur en
plus de celle des déchets, le fait de transmuter ne permet pas d’obtenir un gain considérable
sur la radiotoxicité totale (coeur et déchets cumulés). Lorsque 'on transmute, le cycle Th/U
permet de réduire la radiotoxicité globale (coeur et déchets cumulés) de 'ordre d’un facteur
5 & 30, sur la période [1 000 ans ; 10000 ans] apres le stockage par rapport au cycle U/Pu.
Au-dela, le cycle Th/U n’est pas si avantageux, notamment & cause de 'inventaire d’?33U
important en coeur et de sa radiotoxicité élevée sur le long terme.

Enfin, il faut noter qu’en « fin de jeu », la radiotoxicité de ’élément fissile du cycle (Pu
ou U) est tres pénalisante, comme cela a été montré sur les calculs de gain précédents, ce
qui limite l'apport de la transmutation des AM. Or, ces éléments fissiles (Pu ou U, selon
le cycle) pourraient étre incinérés des lors que la décision de sortir de la filiere est prise.
Des RNR-Na en mode incinérateur de Pu, tels que ceux définis dans le cadre du projet
CAPRA (Consommation Accrue de Plutonium dans les réacteurs RApides) pourraient
étre utilisés : des taux de consommation du Pu de l'ordre de 75 kg/TWhe pourraient étre
obtenus avec des cceurs ayant une teneur de 45 % en Pu. Du fait du caractere réversible
des réacteurs dans le projet CAPRA (cf Annexe E), les mémes RNR-Na pourraient étre
utilisés moyennant quelques modifications. L’incinération des éléments fissiles peut étre
relativement efficace, en tout cas, pendant quelques dizaines d’années (au-dela, les éléments



non fissiles empoisonnent le combustible et limitent le taux d’incinération). Les résultats
obtenus ici montrent qu’il est maintenant tres important d’envisager une incinération de
la matiere fissile en « fin de jeu », afin de valoriser pleinement la transmutation des AM.
Des études préliminaires [63] ont déja été menées, et montrent que I'inventaire en fissile
pourrait étre réduit d’un facteur 3 a 4 environ, pendant la phase de décroissance d’un parc
RNR U/Pu a I’équilibre, des lors que la décision de sortie de la filiere est prise.






Conclusion et perspectives

Dans ce mémoire, nous avons, dans un premier temps, validé de nouvelles méthodes
d’évolution utilisées dans le code MURE pour les calculs coeur, qui permettent de ré-
duire leur temps d’exécution (qui est I'un des points faibles des codes Monte Carlo). En
outre, nous avons également quantifié les erreurs statistiques engendrées par ces calculs
probabilistes, ainsi que leur accumulation. De plus, une méthode pour calculer la fraction
effective de neutrons retardés .y en Monte Carlo a été mise en place.

Pour I’étude de la régénération et de la transmutation, un rechargement du combustible
en ceeur de type OUT-IN a été implémenté dans MURE. Il permet de gérer automatique-
ment l'intégralité du cycle, en prenant en compte non seulement 1’évolution du combustible
durant l'irradiation, mais aussi pendant son refroidissement et son retraitement. Il suffit
alors de fixer la valeur de parametres pré-définis, tels que le temps d’irradiation, le temps
de refroidissement, le temps de fabrication ou les noyaux a remettre en coeur. Ce type de
rechargement, méme s’il a un certain nombre de limites, a le mérite d’assurer le méme
burn-up a tous les assemblages en cceur. Des améliorations sont encore a réaliser comme
un découpage axial du combustible lors du rechargement, la prise en compte du temps
d’arrét du réacteur lors du déchargement du combustible usé, la possibilité de gérer deux
zones d’enrichissement distinctes, ou bien encore la réalisation d’un rechargement plus ho-
mogene prenant en compte 'applatissement de la nappe de puissance et limitant les fuites
radiales de neutrons vers la cuve.

Dans un second temps, des évolutions cceur de RNR U/Pu et Th/U ont été calculées
jusqu’a atteindre I’équilibre du vecteur isotopique de 1’élément fissile. Nous avons tenté de
déterminer non seulement les avantages de la transmutation pour un cycle donné, mais
aussi ceux apportés par l'utilisation d’un cycle Th/U plutét que U/Pu, en termes de ra-
diotoxicité et de chaleur, mais aussi de stureté, dans un RNR. En effet, une configuration
de RNR-Na & combustible Th/U (sans transmutation) a été identifiée avec une réactivité
de vidange négative au démarrage et inférieure & 1 $ & ’équilibre. En outre, si 'on en-
visage d’avoir recours de maniere massive a 1’énergie nucléaire sur une période de temps
considérable, la transmutation apparalt comme un atout essentiel pour réduire la masse,
la radiotoxicté et la chaleur des déchets. Pour cela, nous avons quantifié la radiotoxicité et
la chaleur des déchets issus de chaque configuration, U/Pu Ref et U/Pu Hom, d’une part,
et Th/U Ref et Th/U Hom d’autre part, et nous les avons comparées selon le cycle choisi
et selon la gestion envisagée.



La comparaison des cycles U/Pu et Th/U pour la radiotoxicité des déchets ne permet
pas de dégager véritablement des avantages clairs pour un cycle ou 'autre. Cependant, les
périodes considérées ne sont pas équivalentes concernant la gestion des risques, et le cycle
Th/U offre le bénéfice de réduire la radiotoxicité durant des périodes ou elle est la plus
élevée, notamment entre 200 ans et 20 000 ans. En 1 million d’années, la radiotoxicité est
de toute fagon réduite d’un facteur 1 000 dans le cas de référence et de 100 000 dans le cas
de transmutation, du fait de la décroissance naturelle. Nous avons donc mis en évidence et
quantifié précisément 'avantage du cycle Th/U pour ce qui est du risque potentiel associé
au stockage des déchets radioactifs.

Concernant la chaleur dégagée, le cycle Th/U apporte un atout certain : en gestion
de référence, dans laquelle les AM sont envoyés aux déchets a chaque cycle, la chaleur est
réduite d’un facteur 2 au bout de 100 ans et d’un facteur 20 au bout de 1000 ans. C’est un
point tres positif pour le cycle Th/U, car la chaleur résiduelle est un parametre essentiel
pour dimensionner les sites de stockage des déchets. Néanmoins, si la transmutation est
mise en oeuvre, cet avantage, du cycle Th/U sur le cycle U/Pu, n’apparait qu’apres 200 ans.

Selon le mode de gestion du coeur, sans surprise, la transmutation homogene, qu’elle soit
mise en ceuvre en cycle U/Pu ou Th/U, permet de réduire significativement la radiotoxicité
des déchets, de facteurs variables suivant la période de temps considéré. Toutefois, elle se
fait au détriment d’une augmentation importante de 'inventaire des AM en ceeur, qui
peut conduire a des difficultés techniques en terme de manipulation et de retraitement du
combustible usé, et nécessiter la construction de nouvelles usines capables de recevoir des
quantités non négligeables d’AM.

L’augmentation des AM en cceur en transmutation homogene ne conduit pas a une
hausse significative de la radiotoxicité du ceceur, car c’est I’élément fissile qui domine cette
radiotoxicité dans les réacteurs rapides, du fait de son inventaire élevé. Si I'on considere
la « fin de jeu », c’est-a-dire 'arrét de la filiere, I'inventaire du coeur du réacteur devient
alors un déchet. En prenant alors en compte a la fois la radiotoxicité des déchets cumulés
produits chaque année jusqu’a ’arrét de la filiere et la radiotoxicité du coeur, le gain apporté
par la transmutation par rapport au cas de référence n’est pas considérable. Ce gain est
aussi calculé pour une gestion donnée afin de déterminer le cycle le plus avantageux. Il en
résulte qu’en transmutation homogene, le cycle Th/U, par rapport au cycle U/Pu, permet
de réduire la radiotoxicité globale (cceur et déchets cumulés) de 'ordre d’un facteur 5
a 30, entre 1000 ans et 10000 ans apres le stockage. Au-dela, le cycle Th/U n’est pas
si favorable, & cause notamment d’une quantité importante d’?33U en cceur, qui a une
radiotoxicité élevée sur le long terme.

Enfin, il est & noter qu’en « fin de jeu », la radiotoxicité de I’élément fissile du cycle
(Pu ou U) est trés pénalisante, ce qui limite 'apport de la transmutation des AM. Or, ces
éléments fissiles (Pu ou U, selon le cycle) pourraient étre incinérés des lors que la décision
de sortir de la filiere est prise. Les mémes RNR-Na, que ceux utilisés dans cette étude en
mode régénérateur, pourraient étre utilisés, moyennant quelques modifications, en mode
incinérateur de Pu (ou U), tels que ceux définis dans le cadre du projet CAPRA. Les
résultats présentés dans ce mémoire montrent qu’il est maintenant tres important d’envi-



sager une incinération de la matiere fissile en « fin de jeu », afin de valoriser pleinement
la transmutation des AM. Des études préliminaires [63] ont montré que I'inventaire fissile
pourrait étre réduit d’un facteur 3 a 4 environ, pendant la phase de décroissance d’un parc
RNR U/Pu a I’équilibre, dés lors que la décision d’arrét de la filiere est prise.
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Annexe A

Détails des zones géographiques

I’Amérique du Nord comprend les Etats-Unis, le Canada et le Mexique.
I’Amérique du Sud et Centrale comprend en plus les Caraibes et Porto Rico.
L’Europe comprend tous les pays de I’Organisation de coopération et de développement
économiques (OCDE)! [64], plus I’Albanie, la Bosnie-Herzegovine, la Bulgarie, la Croatie,
Chypre, les anciens pays de la République Yougoslave de Macédoine, Gibraltar, Malte, la
Roumanie, la Serbie, le Montenegro et la Slovénie.
L’Eurasie comprend tous les anciens pays de I'Union Soviétique 2[1].
Le Moyen-Orient est constitué de la Péninsule Arabique, de I'Iran, de I'Iraq, d’Isragl,
de la Jordanie, du Liban et de la Syrie.
L’Afrique est subdvisée en trois parties :
— I’Afrique du Nord : les territoires africains du bassin méditerranéen, de 'Egypte a
I’Ouest du Sahara;

— PAfrique de 'Ouest : les territoires de la cote ouest de I’Afrique, de la Mauritanie a
I’Angola, incluant le Cap Vert et le Tchad ;

— P’Afrique de I’Est et Centrale : les territoires de la cote est de I’Afrique, du Soudan
a I’Afrique du Sud, et incluant le Botswana, Madagascar, le Malawi, la Namibie,
I’Ouganda, la Zambie et le Zimbabwe.

I’Asie du Pacique comprend les pays suivants : le Brunei, le Cambodge, la Chine,
Hong Kong, 'Indonésie, le Japon, le Laos, la Malaisie, la Mongolie, la Corée du Nord, les
Philippines, Singapour, I’Asie du Sud (Afghanistan, Bangladesh, Inde, Birmanie, Nepal,
Pakistan, Sri Lanka), la Corée du Sud, Taiwan, la Thailande, le Vietnam, 1’Australie, la
Nouvelle Zélande, la Papouasie-Nouvelle-Guinée, la, Guinée.

L’Union Européenne regroupe I’ Autriche, la Belgique, la Bulgarie, Chypre, la République
Tcheque, le Danemark, I’Estonie, la Finlande, la France, I’Allemagne, la Gréce, I’Hongrie,

! Allemagne, Australie, Autriche, Belgique, Canada, Chili, Corée du Sud, Danemark, Espagne, Etats-
Unis, Filande, France, Grece, Hongrie, Irlande, Islande, Italie, Japon, Luxembourg, Mexique, Norvege,
Nouvelle-Zélande, Pays-Bas, Pologne, Portugal, Royaume-Uni, République Slovaque, République Tcheque,
Slovénie, Suisse, Suede, Turquie.

2 1’Armenie, I’Azerbaidjan, la Biélorussie, 'Estonie, la Géorgie, le Kazakhstan, le Kirghizistan, la
Lettonie, la Lituanie, la Moldavie, la Russie, le Tadjikistan, le Turkménistan, I’Ukraine et I’Ouzbékistan.



I'Irlande, I'Italie, la Lettonie, la Lituanie, le Luxembourg, Malte, les Pays-Bas, la Pologne,
le Portugal, la Roumanie, la Slovaquie, la Slovénie, I’Espagne, la Suisse et le Royaume-Uni.



Annexe B

Production d’électricité

Electricité France | Allemagne | ITtalie | Suede | UK | Finlande
(TWh/an)

Charbon 28.2 310.6 49.7 1.7 138.3 22.0
Pétrole 6.2 11.1 35.4 1.1 4.7 0.5
Gaz 22.0 72.9 172.6 0.8 164.5 10.5
Biomasse 2.0 21.8 3.7 8.7 8.1 9.7
Déchets 3.5 8.9 3.2 1.9 3.3 0.4
Nucléaire 439.7 140.5 0.0 67.0 63.0 23.4
Hydro 63.7 28.5 38.5 66.2 8.9 14.2
Géothermie 0.0 0.0 5.6 0.0 0.0 0.0
Photovoltaique 0.0 3.1 0.0 0.0 0.0 0.0
Eolien 4.1 39.7 4.0 1.4 5.3 0.2
Autres sources 0.5 0.0 1.0 0.0 0.0 0.4
Production totale | 569.8 637.1 313.9 | 148.8 | 396.1 81.2

TAB. B.1: Production d’électricité en 2007 pour quelques pays européens [6])



Electricité Etats-Unis | Canada | Japon | Chine | Inde
(TWh/an)
Charbon 2118.5 115.7 310.8 | 2656.4 | 549.1
Pétrole 78.1 9.8 156.3 33.7 33.3
Gaz 915.2 40.7 289.9 30.5 66.7
Biomasse 49.5 8.3 15.8 2.3 2.0
Déchets 22.1 0.2 7.3 0 0
Nucléaire 836.6 93.5 263.8 62.1 16.8
Hydro 275.5 368.5 84.2 485.3 | 123.8
Géothermie 16.8 0.0 3.0 0 0
Photovoltaique 0.0 0.0 0.0 0.1 0.0
Eolien 34.6 3.0 2.6 8.8 11.7
Autres sources 1.8 0.0 0.0 0 0
Production totale 4348.9 639.8 1133.7 | 3279.2 | 803.4

TAB. B.2: Production d’électricité en 2007 pour quelques pays non européens [6]



Annexe C

Loi du 28 juin 2006

Laloi du 28 juin 2006 relative a la gestion durable des matieres et des déchets radioactifs

complete la loi du 30 décembre 1991 relative aux recherches sur la gestion des déchets

radioactifs dite loi « Bataille ». Parmi les principales dispositions, la loi :

prévoit 1’élaboration d’un Plan national de gestion des matieres et des déchets ra-
dioactifs, mis a jour tous les 3 ans;

fixe le nouveau calendrier pour les recherches sur les déchets de haute activité et
de moyenne activité a vie longue (HA-MVL). La loi précise que les trois voies de
recherche prévues par la loi « Bataille » sont complémentaires mais indique que le
stockage réversible en formation géologique profonde est la solution de référence. La
loi prévoit qu’une nouvelle loi devra intervenir au plus tard en 2015 pour définir les
conditions de la réversibilité ;

prévoit 1’établissement de 'inventaire tous les 3 ans des matieres et déchets radioac-
tifs présents en France ;

définit de facon tres précise les obligations qui vont s’exercer sur les exploitants
nucléaires en matiere de provisions pour le financement de la gestion des déchets
radioactifs et du démantelement. Les producteurs de déchets devront eux-mémes
provisionner des maintenant les sommes nécessaires aux financements prévus pour
le long terme;

prévoit également un renforcement des procédures d’évaluation et de 'information
du public et de la concertation. C’est apres examen par ’ASN, débat et enquéte
publics, et avis des collectivités locales que la construction d’un stockage sur un site
précis pourra étre autorisée, a 1’horizon 2015 ;

accroit le role de TANDRA en lui donnant notamment une mission de service public
pour la prise en charge des déchets;

interdit le stockage de facon définitive sur le sol francais des déchets étrangers en
prévoyant I’adoption de regles précisant les conditions de retour des déchets issus du
traitement des combustibles usés ou des déchets provenant de 'étranger traités en
France.






Annexe D

Valeurs du nombre des neutrons

prompts v, retardés v, et totaux

viot et des (3

Vd Vtot S (pcm)

Noyaux | ENDFB7 | Réf. [41] | ENDFB7 | Réf. [41] | ENDFB7 | Réf. [41]
22Th | 5.47%x1072 | 5.33x1072 2.10 2.34 2599 2270
23U | 7.40x1073 | 7.31x1073 2.51 2.52 295 290
25U | 1.67x1072 | 1.67x1072 2.52 2.45 663 680
238U | 4.40x1072 | 4.39x 1072 2.49 2.77 1766 1580
29Pu | 6.45%x1073 | 6.30x1073 3.00 2.93 215 2185
240py | 0.81x1072 | 0.95x102 3.01 3.07 270 310
2Alpy | 1.62x1072 | 1.52x1072 2.95 2.95 550 515
2Py | 1.97x1072 | 2.21x1072 2.81 3.05 701 720

TAB. D.1: Comparaison des valeurs du nombre de neutrons retardés produits par fission
(v4), du nombre de neutrons produits par fission (v4) et des 3 issues de ENDFB7 et de
la référence [41]



Noyaux | v, | Vit Vg B (pcm)
B4U | 256 | 2.57 | 1.27x1072 493
257U | 2.44 | 2.46 | 1.63x1072 662
267 | 2.63 | 2.65 | 2.27x1072 858
28y | 2.72 | 2.77 | 4.31x1072 1558

ZTNp | 2.86 | 2.87 | 1.06x1072 368
238py | 3.00 | 3.00 | 4.03x1073 134
29py | 2.94 | 2.94 | 6.38x1073 217
240py | 3.01 | 3.02 | 8.75%x1073 290
241py 12,95 | 2.97 | 1.61x1072 544
242py | 3.06 | 3.08 | 1.93x1072 628

241Am | 3.38 | 3.38 | 4.10x1073 121

22Am | 3.30 | 3.31 | 7.72x1073 233

23Am | 3.55 | 3.56 | 7.73x1073 217

23Cm | 3.46 | 3.47 | 2.95x1073 85

24Cm | 351 | 3.51 | 4.15x1073 118

25Cm | 3.61 | 3.62 | 6.37x1073 176

TaB. D.2: Valeurs du nombre de neutrons prompts produits par fission (1,), du nombre de
neutrons produits par fission (v4¢), du nombre de neutrons retardés produits par fission
(vq) et des (3 issues du calcul MCNP



Noyaux Vg Viot | B (pcm)
228Th | 1.12x1072 | 2.02 552
229Th | 1.62x1072 | 2.09 77
20Th | 2.36x1072 | 2.07 | 1139
22Th | 547%x1072 | 2.10 | 2599
233Th | 7.44x1072 | 2.06 3604
24Th | 1.10x107! | 2.21 4960
2lpy | 1.11x1072 | 2.24 495
233pa | 2.28x1072 | 2.16 1055
232y | 4.37x1073 | 3.13 140
233U | 7.40x1073 | 2.51 295
24U | 1.29x1072 | 2.36 545
257U | 1.67x1072 | 2.52 663
236y | 2.32x1072 | 2.46 941
238U | 4.40x1072 | 2.49 1766
25Np | 4.85x1073 | 2.66 182
Z6Np | 7.05x1073 | 3.12 226
ZTNp | 1.08x1072 | 2.64 410
238py | 4.18x1073 | 2.90 144
29py | 6.45%x1072 | 3.00 215
240py | 0.81x1072 | 3.01 270
21py | 1.62x1072 | 2.95 550
22py | 1.97x1072 | 2.81 701
244py | 3.00x1072 | 2.82 1064
21Am | 4.27x1073 | 3.11 137

22« A | 7.80x1073 | 3.27 238

22« Am | 6.50x1073 | 3.27 199
23Am | 7.95x1073 | 3.38 235
220 | 1.36x1072 | 3.44 40
23Cm | 3.01x1073 | 3.43 88
240m | 4.35x1073 | 3.24 134
25Cm | 6.40x1073 | 3.60 178
28Cm | 1.96x1072 | 3.13 626
20Cm | 4.40x1072 | 3.40 | 1295
27TBk | 4.20x1073 | 3.51 120
299Bk | 8.90x1073 | 3.35 266

TaAB. D.3: Valeurs du nombre de neutrons retardés produits par fission (v4), du nombre
de neutrons produits par fission (v4¢) et des [ issues de ENDFB7






Annexe E

Le projet CAPRA

E.1 Introduction [38]

Le programme CAPRA-CADRA (consommation accrue de plutonium dans les (réac-
teurs) rapides et consommation accrue des déchets dans les réacteurs rapides), lancé en
mars 1993, est destiné a démontrer, d’une part, la faisabilité d’'un RNR-Na basé sur le
concept de 'EFR, qui soit optimisé pour consommer du plutonium (Pu), méme de qual-
ité dégradée, et d’autre part, qui soit capable de détruire des AM et des PF-VL, dans
ces mémes réacteurs. En 1999, I'objectif a été élargi a différents types de réacteurs et les
aspects bruleur de Pu et transmutation des AM et des PF-VL ont été séparés [66]. Trois
objectifs sont donc a atteindre :

— une consommation accrue de Pu : de l'ordre de 80 kg/TWhe pour un réacteur a
combustible oxyde (ce qui équivaut a 800 kg de Pu par an pour un réacteur de 1500
MWe) ;

— la destruction des AM : le programme SPIN recommande la transmutaion en RNR,
et plus particulierement, le recyclage du neptunium (Np) dans le combustible et le
recyclage de 'américium (Am) dans des cibles placées en périphérie du coeur, en
remplacement des traditionnelles couvertures fertiles (depuis, la transmutation est
plutot considérée en mode homogene) ;

— une possibilité de réversibilité : nécessité de compatibilité des technologies pour re-
configurer les bruleurs en surgénérateurs.

E.2 Choix de conception

Pour permettre un retour vers la surgénération, le fluide réfrigérant reste le sodium.

Dans un premier temps, les couvertures fertiles, axiales et radiales, qui ont pour role
dans les RNR conventionnels de régénérer le Pu, sont supprimées. Le coeur peut éliminer
le Pu mais & un niveau relativement faible, de l'ordre de 15 kg/TWhe. Il faut donc mettre
en oeuvre une conception spécifique pour obtenir un niveau de consommation élevée. La
consommation de Pu dans un MOX provient de deux effets antagonistes : sa destruction



par fission ou par capture et sa production & partir d’***U. Par conséquent, pour accroitre
la consommation de Pu, il faut réduire la part de I’>®U dans le combustible, c¢’est-a-dire
augmenter la teneur en Pu. Pour atteindre cette consommation accrue, on peut utiliser :
— un combustible oxyde a condition d’augmenter la teneur en Pu, du type combustible
MOX avec une teneur en Pu de 40 a 45 % maximum pour pouvoir permettre le
retraitement du combustible par procédé PUREX : un taux de consommation du
Pu de 75 kg/TWh peut alors étre envisagé [67] ;
— un combustible novateur sans uranium pour bénéficier du plus haut niveau possible
de consommation du Pu, a savoir 110 kg/TWh [67, 68].
La faisabilité de la premiere option a déja été démontrée, alors que pour la seconde, des
pistes sont a I’étude : un bon candidat semble étre un combustible a base de nitrure, PuN,
qui est caractérisé par une excellente conductivité thermique et un point de fusion élevé
[67].
Concernant les structures, dans la mesure ou I'on conserve le méme fluide réfrigérant
et si le MOX a haute teneur en Pu est choisi comme combustible, alors les matériaux de

structure des surgénérateurs sont adaptés a un réacteur type CAPRA.

E.3 Description d’un coeur sous générateur [70]

E.3.1 Inventaire et description géométrique

Les études CAPRA portent sur un cceur de forte puissance qui puisse étre intégré dans
la chaudiere EFR. L’obtention d’un fort enrichissement en Pu en méme temps qu’un bilan
neutronique équilibré a conduit a une réduction considérable de 'inventaire de combustible
a lintérieur d’un volume de cceur donné (démarche de dilution). Pour un combustible
oxyde, on passe de 40 t de combustible pour un réacteur conventionnel a 20-25 t pour
un brileur de référence (type CAPRA 4/94), ayant une teneur en Pu de 45 %, de qualité
isotopique dégradée (Pu recyclé deux fois en REP MOX) : dans les deux cas, le combustible
contient 9 & 10 t de Pu [67]. La diminution par deux de I'inventaire en combustible conduit
a une réduction du temps de séjour du combustible en coeur, ce qui peut entrainer des
conditions défavorables économiquement parlant. Trois niveaux de réduction de I'inventaire
de combustible sont possibles :

— une pastille combustible de petit diametre avec un grand trou central ;

— un assemblage combustible hétérogene contenant des aiguilles vides de combustible ;

— un coeur hétérogene comportant des assemblages diluants.

La particularité de I'assemblage combustible CAPRA est de renfermer un tres grand
nombre d’aiguilles (469 contre 331 pour un assemblage EFR), divisées en aiguilles com-
bustibles (336) et en aiguilles vides (133). Ces derniéres contiennent un matériau inerte
(par exemple, MgAlsOy), ce qui permet de diminuer les conséquences d’éventuels accidents
de fusion et de minimiser les risques de recriticité liés au fort enrichissement. Les pastilles
d’oxyde sont de géométrie annulaire avec un large trou central. Les aiguilles sont de petit
diametre de sorte que le faisceau d’aiguilles occupe un volume équivalent au volume de



faisceau d’aiguilles EFR, malgré un plus grand nombre d’aiguilles.

L’assemblage diluant comporte un faisceau de 52 aiguilles, de grand diameétre, vides
de tout matériau. Les assemblages diluants permettent de réduire l'effet de vidange du
sodium et d’obtenir un meilleur applatissement de la nappe de puissance. Ces assemblages
sont également utilisés pour la gestion de la réactivité.

Il es & noter que des Pu de qualité variée peuvent étre utilisés en effectuant quelques
adaptations mineures sur la conception de l'assemblage combustible de la version de
référence 4/94.

E.3.2 Réversibilité

L’intégration d’un coeur CAPRA dans la chaudiere d'un EFR ne pose pas de difficultés
majeures : quelques adaptations sont nécessaires a cause de la légere réduction du pas de
lassemblage. De plus, il a été démontré que le concept CAPRA 4/94 peut retourner a un
concept surgénérateur (version compact de 'EFR), avec des pénalités tres limitées sur la
performance de surgénération et le temps de séjour du combustible.

E.4 Conclusion

La conception CAPRA permet une consommation de Pu élevée (74 kg/TWhe). Ce
coeur se caractérise également par des effets de vidange du sodium et Doppler a un niveau
acceptable. Pour le parc électronucléaire francais et dans I’hypothese d’un premier recy-
clage de Pu en REP (MOX), il faudrait un RNR de type CAPRA pour trois a quatre REP,
pour parvenir a stabiliser le stock de Pu. Dans le cadre d’un déploiement de RNR-Na, le
concept CAPRA, de par sa réversibilité, pourrait jouer le role d’incinérateur de Pu en « fin
de jeu », comme évoqué dans le paragraphe 6.3.4 du Chapitre 6.






Annexe F

Sections efficaces par cycle et par

.
gestion
Barns O fission & tgq Ocapture & téq
Noyaux | U/Pu Ref | U/Pu Hom | U/Pu Ref | U/Pu Hom
287U | 0.0442101 | 0.0447934 | 0.288319 | 0.285553
28py 1.10778 1.12464 0.775305 | 0.772579
29pu 1.83241 1.822 0.533186 | 0.521248
240py | 0.376806 | 0.379444 | 0.539077 | 0.531304
241py 2.7029 2.67935 0.487766 | 0.479788
242py 0.25987 0.262916 0.48415 0.476152
21Am | 0.30272 0.264438 2.14423 1.83955
23Am | 0.26872 0.204562 2.1218 1.59732
244Cm | 0.611762 | 0.440087 1.08031 0.772901
Z"Np | 0.446775 | 0.335935 2.26961 1.68952

TaB. F.1: RNR U/Pu Ref et Hom - Sections efficaces de fission et de capture & ’équilibre




Barns O fission a téq Ocapture a téq
Noyaux | Th/U Ref | Th/U Hom | Th/U Ref | Th/U Hom
232Th | 0.0100151 | 0.0100201 | 0.322336 0.320952
21pa | 0.261623 0.229587 1.82913 1.54138
233Pa | 0.0449405 | 0.0451686 1.84459 1.84565
ZTNp | 0.514537 | 0.434097 2.00838 1.66827
238py 1.63815 1.32898 0.957881 0.767784
282y 2.02284 2.05412 0.606385 0.614781
233y 2.90217 2.89806 0.341791 0.340802
24y 0.403235 0.403884 0.487124 0.484877
25U 2.08046 2.07669 0.57289 0.570407
2367y 0.128135 0.128294 | 0.457995 0.456866

TaB. F.2: RNR Th/U Ref et Hom - Sections efficaces de fission et de capture a I’équilibre




Annexe G

Pertes de réactivité par cycle

Gestion Cycle U/Pu (pcm) | Cycle Th/U (pcm)
Référence -673 -1415
Homogene -529 -1384
Héterogene -519 /

TAB. G.1: Pertes de réactivité en pcm






Annexe H

Facteurs de dose et de chaleur

Dans les tableaux suivants sont consignées les valeurs des facteurs de dose et de chaleur

utilisées dans MURE.

ZZZAAAL| W/Ci | Sv/Bq | |ZZZAAAI| W/Ci | Sv/Bq |
380900 | 1.16x1073 | 2.80x108 832110 | 3.92x1072 0
430990 | 5.01x10~* | 7.80x 10710 832120 | 1.65%x1072 | 2.60x 10710
531290 | 4.77x107* | 1.10x10~" 832130 | 3.95x1072 | 2.00x1010
551350 | 3.32x10~* | 2.00x107? 832140 | 7.53x1072 | 1.10x1010
551370 | 1.01x1073 | 1.30x108 832150 | 4.74x1073 0
340790 | 3.13x1074 0 842100 | 3.14x1073 | 2.40x1077
400930 | 2.90x10~* 0 842110 | 4.41x10~2 0
461070 | 5.50x107° 0 842120 | 5.70x1072 0
501260 | 1.08x1073 0 842130 | 4.96x 1072 0
621510 | 7.41x1074 0 842140 | 4.56x1072 0
812060 | 3.19x1073 0 842150 | 4.38x1072 0
812070 | 2.94x1073 0 842160 | 4.02x1072 0
812080 | 2.35x1072 0 842180 | 1.00x10~2 0
812090 | 1.60x102 0 852170 | 4.19%x1072 0
812100 | 1.69x1072 0 852180 | 4.00x 1072 0
822070 | 9.68x1073 0 852190 | 3.62x1072 0
822090 | 1.17x1073 | 5.70x10~ 1 862190 | 4.08x 1072 0
822100 | 2.03x10* | 6.80x1077 862200 | 3.73x1072 0
822110 | 3.08x1072 | 1.80x1010 862220 | 3.26x1072 0
822120 | 1.90x1073 | 5.90x107? 872210 | 3.79x1072 0
822140 | 3.32x1072 | 1.40x1010 872230 | 2.85x1073 | 2.30x107?
832100 | 2.31x1073 | 1.30x107? 882230 | 3.50x1072 | 1.00x10~7

TaAB. H.1: Facteur de chaleur en Watt par Curie et facteur de dose en Sievert par Becquerel



ZZZAAAL |  W/Ci Sv/Bq | | ZZZAAAI| W/Ci | Sv/Bq |
882240 3.37x1072 | 6.50x10°8 932380 6.52x1073 | 9.10x 1010
882250 7.08x107% | 9.60x10~8 932390 2.53x1072 | 8.00x10~10
882260 | 2.84x1072 | 2.80x10~7 032400 | 9.53x1072 | 8.20x10~ 1!
882280 | 6.88x107° | 6.70x10~7 042360 | 3.42x1072 | 8.60x10~%
892250 3.43x1072 | 2.40x10~8 942370 0 1.00x 1010
892270 | 4.74x107* | 1.10x10° 942380 | 3.26x1072 | 2.30x10~7
892280 8.04x1073 | 4.30x10~10 942390 3.02x1072 | 2.50x10°7
902270 | 3.60x1072 | 8.90x10? 942400 | 3.06x1072 | 2.50x10~ 7
902280 | 3.21x1072 | 7.00x10~8 942410 | 7.20x107° | 4.70x107?
902290 2.90x1072 | 4.80x10~7 942420 2.90x1072 | 2.40x10~7
902300 2.77x1072 | 2.10x10~7 942430 1.02x1073 | 8.50x10~11
902310 1.21x1073 | 3.40x10~190 042440 | 2.71x1072 | 2.40x10~ 7
902320 | 2.38x1072 | 2.30x10°7 0952410 | 3.28x1072 | 2.00x10~ 7
902340 1.49%10™% | 3.40x107? 952420 1.16x1073 | 3.00x 1010
912310 2.97x1072 | 7.10x10~7 952430 3.15x1072 | 2.00x10~7
912320 | 6.59%x1072 | 7.20x1010 0952440 | 6.82x1072 | 4.60x10~10
912330 | 2.36x1072 | 8.80x10~10 962420 | 3.59x1072 | 1.30x10~8
912340 4.95x1073 | 5.10x 1010 962430 3.61x1072 | 2.00x10~7
922320 3.15%1072 | 2.90x10~7 962440 3.44%x1072 | 1.60x10~7
922330 | 2.86x1072 | 5.00x10~8 962450 | 3.33x1072 | 3.00x10~ 7
022340 | 2.83x1072 | 4.90x10~8 962460 | 3.19x1072 | 2.90x10~ "
922350 2.71x1072 | 4.60x10~8 962470 3.12x1072 | 2.70x10°7
922360 2.66x1072 | 4.60x10~8 962480 2.76x1072 | 1.10x10°
922370 | 2.05x1072 | 7.60x10~10 082480 | 3.77x1072 | 2.80x10~%
022380 | 2.49x10°2 | 4.40x10~8 082490 | 3.73x1072 | 3.50x10~ "
922390 2.64x1073 | 2.80x10~ 11 982500 3.63x1072 | 1.60x10~ "7
922400 7.70x107% | 1.10x107? 982510 3.66x1072 | 3.60x10~"7
932360 | 2.00x1072 | 1.70x10~8 082520 | 3.52x1072 | 9.00x10~8
032370 | 2.88%x1072 | 1.10x10~7 972490 1.90x10~* | 9.70x 1010

TaAB. H.2: Facteur de chaleur en Watt par Curie et facteur de dose en Sievert par Becquerel




Annexe 1

Production d’?**U pour démarrer
des RNR en cycle Th/?*U

Dans le Chapitre 5, UVintérét de la filiere thorium, particuliérement en matiére de sureté,
avec une réactivité de vide trés améliorée a été exposé. Néanmoins, 1”233 U étant un noyau
artificiel, il convient d’identifier les différentes voies possibles pour démarrer cette filiére
avec les noyauz fissiles et fertiles disponibles actuellement. Nous avons mené des études
pour quantifier la production d’ **3U avec des RNR-Na. Deux voies se distinguent : la
premiére, avec un combustible Th/ 238U/ 235U avec un enrichissement en **>U plus ou
moins €élevé, et la deuxiéme avec un combustible Th/Pu, le Pu étant issu d’un combustible
d’un REP MOX, qui o refroidi 30 ans. Dans chacune de ces configurations, des couvertures
axiales de 150 mm sont présentes de part et d’autre de la zone fissile, constituées de ThOs.
L’élément fertile rechargé est bien entendu du thorium. Les éléments retraités sont dans
les deux cas le Th, I’U et le Pu. La puissance du réacteur est toujours de 1450 MWe pour
lensemble (ceeur + couvertures). Nous nous proposons de comparer les déchets produits a
différents temps d’évolution, ainsi que quelques parameétres de sureté, pour ces deux types
de RNR producteurs d’ ?33U. Ces résultats permettent de se représenter ce que pourrait
étre une transition vers un cycle Th/U asymptotique en RNR-Na.

I.1 Configuration RNR Th/?*U enrichi

I.1.1 Teneurs

Suivant 'enrichissement en 2*U choisi, le systeme sera plus ou moins long & converger

vers un RNR Th/U Ref a I’équlibre décrit dans le Chapitre 5. Deux cas ont été ici étudiés :

~ Th/?®U « 40 » : avec un enrichissement de 40 % en 23U dans le vecteur uranium,
avec Th = 56.25 %, 235U = 17.5 % et 28U = 26.25 % ;

~ Th/?%U « 90 » : avec un enrichissement de 90 % en 23U dans le vecteur uranium,

avec Th = 79.5 %, 25U = 18.5 % et 2%U = 2 %.



Pour chacune de ces configurations, le coeur comporte des couvertures axiales consti-
tuées de ThO,, pour maintenir le k. ¢, constant et légerement supérieur a 1. Le choix des
enrichissements s’est fait de maniére a avoir un cceur qui reste critique tout au long de
I'irradiation. Les évolutions sont réalisées jusqu’a 1’équilibre, c’est-a-dire jusqu’a tendre
vers un RNR Th/U Ref. Les éléments fissiles (U et Pu) et fertiles (U et Th) issus du
coeur sont utilisés pour fabriquer les assemblages neufs et du ThOs est employé pour rem-
placer les éléments retirés. La gestion du rechargement est la méme que dans les cas de
référence présenté dans les Chapitres 4 et 5. Les AM ne sont donc pas transmutés et sont
mis aux déchets. La longueur du cycle est de 1 an, le temps de refroidissement de 5 ans
et le temps de refabrication de 2 ans. Le coeur est divisé en 5 zones radiales et 1 zone axiale.

Au démarrage, la masse initiale d’?*U en coeur dans le cas Th/?3°U « 40 » est 7.85 t/GWe.
Si on considere tout le cycle, on multiplie cette valeur par % pour prendre en compte les
assemblages hors cceur. La masse d'?*°U est donc de 18.84 t/GWe et la masse totale
d’uranium enrichi au démarrage est 47.5 t/GWe dans le cas Th/#5U « 40 ».

Au démarrage, la masse initiale d’?*U en coeur dans le cas Th/?°U « 90 » est 9.05 t/GWe,
soit 24.2 t/GWe en prenant en compte les assemblages hors coeur.

La masse d’uranium naturel (U,,) nécessaire pour I'enrichissement & 100 X x¢p,- d’235U
d’une masse M., d’'uranium se calcule grace a la formule suivante :

Lenr — xapp
Myt = My, -2 —9PP (1.1)
Tnat — xapp

ou M.+ est la masse d'U,,q¢, Mgy, est la masse d’uranium enrichi, x¢,, est la proportion
d’?%U dans I'uranium enrichi, Xapp €st la proportion d’?U dans I'uranium appauvri et
Xnat €st la proportion d’?*°U dans 1'U,,q.

Dans les cas Th/?3U « 40 » et Th/?3°U « 90 », 4013 t/GWe et 4620 t/GWe d’U,,q
sont respectivement nécessaires.

La masse d’U,,,; nécessaire pour faire fonctionner un REP enrichi & 3.7 % durant 50 ans
est de l'ordre 9175 t/GWe (le temps de fonctionnement du réacteur n’a pas & étre pris
en compte pour les Th/Ugpichi car ils sont rechargés par du thorium). La masse d'U,,q
nécessaire pour faire fonctionner ce REP pendant 50 ans est au minimum le double de
celle dont on a besoin pour démarrer directement un RNR Th/Uep,rich-

Cela étant, il est a noter que la masse totale d’U,; est nécessaire des le démarrage
et durant la premieére décennie pour les RNR Th/Ugpichi, tandis qu’en ce qui concerne
le REP, son apport est réparti sur les 50 ans de fonctionnement. En RNR Th/U,p,pichi, la
cosommation d’U,,s est réduite par deux par rapport a un parc REP fonctionnant pendant
50 ans, au-dela la consommation de ressources naturelles se limite a environ 1 t/GWe de
232Th par an. Le gain réel de la régénération sur la contrainte ressource ne se fait donc
sentir qu’apres quelques décennies.



I.1.2 Inventaires des Th/*°U enrichi

Le premier constat que I'on peut faire est qu’au bout de 80 ans, la masse d’?*3U est
constante avec le cas Th/23°U « 90 », alors que pour le RNR Th/?3U « 40 », & 160 ans,
I’équilibre en 23U n’est pas encore completement atteint.

Au bout de 100 ans, le systéme Th/?3U « 40 » a produit 6 430 kg d’233U et le systeme
Th/?3°U « 90 » 7203 kg. Dans notre étude, 7282 kg d'?33U sont nécessaires pour démarrer
un RNR Th/U Ref.
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Fic. I.1: Inventaire total pour le cas Fia. 1.2: Inventaire total pour le cas
Th/?%U « 40 » Th/?%U « 90 »

1.1.3 Parameétres de stireté

Les parametres de streté sont calculés comme définis dans le Chapitre 3.

Réactivité de vidange

Les réactivités de vidange sont un peu meilleures dans le cas Th/23°U « 90 » que dans le
cas Th/23%U « 40 » car c’est le cas le plus proche du RNR Th/U Ref. Du fait de la présence
de 135U, les fractions de neutrons retardés sont plus grandes en début d’évolution (au
démarrage et & 20 ans).

Les réactivités de vidange (pcm et $) sont meilleures dans le cas Th/?3°U « 90 » que
Th/U Ref, car en plus de bénéficier de 'avantage apporté par le cycle Th/U pour réduire
ces parametres, la présence d’une grande quantité d’?3°U en coeur au moment du démarrage
multiplie presque par 2 la fraction de neutrons retardés, ce qui stabilise mieux le réacteur.

Dans le cas Th/?%°U « 40 », au démarrage, la fraction de neutrons retardés Befy est
plus élevée que dans le cas Th/?5U « 90 ». En effet, la quantité d’?**U est plus de 13 fois
plus faible dans le Th/?3U « 90 », facteur que 1'on retrouve sur la valeur des proportions
de fission de 1'’**8U (cf tableau 1.2) entre les cas Th/?U « 40 » et Th/?3U « 90 », ce qui
explique la valeur plus élevée du 3.y au démarrage dans cette configuration.



Temps (ans) t=0 t =20 t =160 (« 40 ») ou 80 (« 90 »)
Configurations «40» | «90» | «40» | «90» | «40» « 90 »
Réactivité de vidange (pcm) -344 -489 400 -23 465 269
Réactivité de vidange (%) -0.49 -0.73 0.89 -0.05 1.34 0.78
Berr 701 674 452 471 346 346

TaB. L1: RNR Th/?3°U « 40 » et Th/?3U « 90 » - Réactivité de vidange dans zone fissile

Configurations | « 40 » | « 90 »
2327 2% | 27%
25U 94 % | 97 %
B8y 4% | 0.3%

TaB. 1.2: RNR Th/?3U « 40 » et Th/?*U « 90 » - Proportions de fission au démarrage

Coefficient Doppler

En début d’évolution, le coefficient Doppler des deux Th/?35U enrichi est plus faible
en valeur absolue que celui du Th/U Ref (cf Chapitre 5).

Dans les deux cas Th/?U enrichi, la quantité d’?3¥U diminue au cours du temps, ce

qui entraine une moindre production de 23?Pu, qui a tendance & détériorer le coefficient

Doppler. Par conséquent, en valeur absolue, le coefficient Doppler augmente au cours du

temps. Néanmoins, il reste un peu moins bon que celui du RNR Th/U Ref.

Configurations | t =0 | t =1tgq | t = tgq + 1 an
Ap Th/?U «40» | -0.23 | -0.24 -0.28
a1 em/K) s 00> | 020 | 0.5 20.31
Kp (pem) Th/?5U «40» | -900 | -921 -1086
Th/?°U «90» | -793 | -993 -1223
Th/?%U «40» | -0.30 | -0.31 -0.36
ap (pem/K) = 00> [ 2026 | 033 20.41
Ap (pem) Th/?%U «40» | -345 | -353 -416
Th/?°U « 90 » | -304 | -380 -468

TaB. 1.3: RNR Th/?3°U « 40 » et Th/?5U « 90 » -

gestions de coeur

Coeflicient Doppler pour les deux




I.1.4 Déchets issus des Th/?*U enrichi

Déchets sortis au bout de 10 ans

La radiotoxicité des déchets sortis au bout de 10 ans est assez semblable dans les deux
cas Th/?35U « 40 » et « 90 » (cf figures 1.3 et 1.4). Durant les 300 premieres années, les PF
dominent la radiotoxicité. Puis, entre 300 ans et 200 000 ans, c’est le 231 Pa provenant de la
réaction (n,2n) sur le 22Th, qui contribue majoritairement. On constate d’ailleurs, que la
radiotoxicité du 23! Pa dans le cas Th/?3°U « 90 » est légerement plus élevée que celle dans
le cas Th/?*5U « 40 », du fait d’une plus grande proportion de ?32Th dans le cas « 90 »
(23 % en plus). Enfin, entre 200 000 ans et 14 millions d’années, un regain de radiotoxicité
provenant du 2*"Np est observé, qui correspond & l'apparition de 1'233U : la radiotoxicité
augmente car la période de décroissance du ?*"Np (2.144 millions d’années) est beaucoup
plus grande que celle de 1'’>23U (165000 ans), et qu’il y a, dans le méme temps, la montée
a I’équlibre de toute la chaine entre le 233U et le 2%9Bi; apres 14 millions, ce sont les PF &

vie longue, tel que I''?°I, qui dominent la radiotoxicité.
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Fi1G. 1.3: Radiotoxicité des déchets sortis au  Fi1G. 1.4: Radiotoxicité des déchets sortis au
bout de 10 ans dans le cas Th/?°U « 40 » bout de 10 ans dans le cas Th/?°U « 90 »

Déchets sortis au bout de 50 ans

Dans les déchets sortis au bout de 50 ans, une contribution nouvelle a la radiotoxi-
cité apparait dans le cas Th/?5U « 40 » : celle de 1'’*! Am entre 200 ans et 1100 ans.
Cela provient de 1'>38U, présent en plus grande quantité (10 fois plus) que dans le cas
Th/?3U « 90 » : en effet, dans le cas Th/?5U « 90 », la teneur de 1'*3U est initialement
de 2 %, tandis qu’elle est de 26.25 % dans le cas Th/*°U « 40 ». Cela conduit & une
production importante de 23?Pu, de 24°Pu et de 21 Pu, qui décroit sur de 1’**! Am.

Déchets sortis au bout de 100 ans

La tendance observée sur les déchets sortis a 50 ans se confirme avec une augmentation
de la contribution de 1'**' Am.
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Fi1G. 1.5: Radiotoxicité des déchets sortis au
bout de 50 ans dans le cas Th/?°U « 40 »
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Fi1G. 1.7: Radiotoxicité des déchets sortis au
bout de 100 ans dans le cas Th/?3U « 40 »
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F1G. 1.6: Radiotoxicité des déchets sortis au
bout de 50 ans dans le cas Th/?°U « 90 »
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F1G. 1.8: Radiotoxicité des déchets sortis au
bout de 100 ans dans le cas Th/?*5U « 90 »

I.1.5 Comparaison de la radiotoxicité des déchets des Th/***U enrichi

avec celle du RNR Th/U Ref

Sur la figure 1.9, quand on compare la radiotoxicité totale des cas Th/?*5U « 40 »,
Th/?3°U « 90 » et Th/U Ref, on constate, sans surprise, que la celle du cas Th/?3°U « 90 »
est la plus proche de celle du RNR Th/U Ref. Néanmoins, entre 700 000 ans et 14 millions

d’années, la radiotoxicité des Th/?*5U est plus élevée & cause de la remontée de radiotox-

icité issue du 23"Np, qui est présent en plus grande quantité que dans le Th/U Ref, du

fait de la présence d’?38U (réaction (n,2n)), mais surtout des captures sur 1'’**>U. En ef-
fet, dans le cas Th/?3°U « 40 », I'inventaire en 23"Np & 100 ans est de 45 kg, dans le cas
Th/?3U « 90 » de 50 kg, et dans le cas Th/U Ref de 23 kg.
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Fic. 1.9: Radiotoxicité des déchets sortis au bout de 100 ans dans les cas Th/?3U « 40 »
et «90 », et Th/U
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F1G. 1.10: Evolution de la radiotoxicité des F1G. I.11: Evolution de la radiotoxicité des
déchets dans le cas Th/?3U « 40 »et Th/U déchets dans le cas Th/*5U « 90 »et Th/U
Ref Ref

I.2 Configuration RNR Th/Pu

Comparé & un RNR Th/Pu, les RNR Th/2%°U enrichi sont plus avantageux du point
de vue de la streté et de la production des déchets. Néanmoins, démarrer des RNR avec du
Th/?3°U enrichi nécessite une quantité considérable d’U,,4; (cf paragraphe 1.1.1). De plus,
'enrichissement en 23U requis est particuliecrement élevé, ce qui peut poser des difficultés



pour obtenir les autorisations nécessaires a cause du risque de prolifération.

En outre, du Pu issu des MOX et des UOX est immédiatement disponible. Un RNR
Th/Pu apparait alors étre une voie logique pour produire 1'’**3U nécessaire au démarrage
de la filiere Th/U Ref.

La configuration du ceceur est la méme que précédemment, et comporte donc, de part
et d’autre de la zone fissile des couvertures axiales (150 mm), contenant du ThOsg. Les
couvertures axiales sont rechargées tous les ans avec du thorium. Le coeur est divisé en
5 zones radiales et 1 zone axiale. Le combustible initial est un mélange de thorium et de
plutonium : le vecteur isotopique du Pu utilisé est celui d’'un MOX refroidi 30 ans (cf
Chapitre 4) et la teneur en Pu est de 18 %.

Les éléments recyclés sont le Th, I'U et le Pu, et la matiere fertile utilisée est du Th.

La gestion du rechargement est la méme que dans les cas de référence présentés dans les
Chapitres 4 et 5. Les AM ne sont donc pas transmutés et sont mis aux déchets. La longueur
du cycle est de 1 an, le temps de refroidissement de 5 ans et le temps de refabrication de
2 ans.

Les couvertures axiales permettent de surgénérer de 1'>33U et de maintenir un kerr
légerement supérieur a 1 apres 30 ans.

1.2.1 Inventaires

Pour 1'’?33U, I’équilibre est atteint au bout de 60 ans et son inventaire est de 7400 kg.
La masse du 23?Pu est divisée par 10 en 40 ans, tandis que celle du ?*'Pu met deux fois
plus de temps pour étre réduite du méme facteur. La masse du ?*°Pu est divisée par 10
au bout de 120 ans. L'?3*U est lui aussi long & converger (environ 160 ans). On note une
sorte d’effet mirroir entre ’évolution de ces deux noyaux (2*°Pu et 234U) : chacun des ces
isotopes est produit par capture sur les deux noyaux fissiles principaux, respectivement, le
9Py et 1'?33U, qui eux aussi croissent et décroissent avec une certaine symétrie, du fait
que I'un remplace 'autre.

1.2.2 Parameétres de streté
Réactivité de vidange

La réactivité de vidange au démarrage est du méme ordre de grandeur que celle en
cycle U/Pu. Elle diminue ensuite pour tendre vers celle du Th/U. La fraction de neutrons
retardés est tres faible au départ, parce que I'on conjugue les effets négatifs du thorium
et du plutonium. En effet, malgré la tres grande valeur de 8 du 232Th (cf tableau L.5), sa
proportion de fission est faible (par rapport & celle de 1'?%U dans un RNR U/Pu, qui est
de I'ordre de 15 %), et le 8 du ?*Pu (225 pcm) est plus faible encore que celui de 1'233U
(287 pcm).



Inventaire (kg)

80 100 120 140
Temps (ans)
F1a. 1.12: Inventaire total pour le cas Th/Pu
t=0|t=10|t=20 |t =060
Réactivité de vidange (pcm) | 1427 | 1249 865 413
Réactivité de vidange ($) 5.05 | 4.22 2.7 1.22
Bets 283 | 206 | 321 | 339

TAB. I.4: RNR Th/Pu - Réactivité de vidange dans zone fissile

Configurations | Proportions de fission
22T 3.7 %
28pu 3.2 %
29pu 65.7 %
240py 9.2 %
24lpy 15.7 %
241py 2.3 %
241 Am 0.2 %

TaB. I.5: RNR Th/Pu - Proportions de fission au démarrage




Coefficient Doppler

Le coefficient Doppler se détériore durant les premieres décennies puis augmente a
nouveau en valeur absolue, au fur et & mesure que le 23°Pu, qui a un effet défavorable sur

ce coefficient, est consommé.

t=0[t=10|t=20|t=060
2L (pem/K) | -0.32 | -0.27 | -0.26 | -0.30

Kp (pem) | -1247 | -1065 | -1020 | -1194
ap (pem/K) | -0.42 | -0.36 | -0.34 | -0.40

Ap (pem) -478 -408 -391 -457

TaB. 1.6: RNR Th/Pu - Coefficient Doppler

Conclusion

Les configurations Th/23°U enrichi ont une réactivité de vidange meilleure que celle du
Th/Pu (au sens qu’elles sont plus faibles), mais cela est contrebalancé par un coefficient
Doppler un peu meilleur pour le Th/Pu. Toutefois, la fraction des neutrons retardés au
démarrage du Th/Pu semble assez pénalisante, méme si la réctivité de vidange en $ est

du méme ordre de grandeur que celle que 1'on a pour le cycle U/Pu (cf Chapitre 4).

1.2.3 Déchets issus du Th/Pu

Déchets sortis au bout de 10 ans

Les contributions majoritaires se distribuent comme suit :

— jusqu’a 40 ans, ce sont les PF (avec une contribution non négligeable de 1’41 Am et
du ?**Cm) ;

— entre 40 et 2300 ans, I'>*! Am contribue majoritairement ;

— entre 2300 ans et 30000 ans, c’est '>*3Am ;

— entre 30000 ans et 150000 ans, c’et le 23! Pa;

— entre 150000 ans et 18 millions d’années, c’est de nouveau 1’**' Am ;

— apres 18 millions d’années, c’est 1'?43Am qui contribue majoritairement.

Déchets sortis au bout de 50 ans

Les contributions majoritaires se distribuent comme suit :

jusqu’a 100 ans, ce sont les PF;

— entre 100 et 2000 ans, I’>*! Am contribue majoritairement

— entre 2000 ans et 200 000 ans, c’et le 23'Pa;

entre 200 000 ans et 14 millions d’années, c’est de nouveau I'’>'Am ;

— entre 14 et 32 millions d’années, ce sont a nouveau les PF';



Radiotoxicite (Sv/GWe.an)
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F1c. 1.13: Radiotoxicité des déchets sortis au bout de 10 ans dans le cas Th/Pu

— apres 32 millions d’années, c’est 1'*43Am qui contribue majoritairement.

Radiotoxicite (Sv/GWe.an)
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F1a. 1.14: Radiotoxicité des déchets sortis au bout de 50 ans dans le cas Th/Pu



Déchets sortis au bout de 100 ans

Les contributions majoritaires se distribuent comme suit :

Radiotoxicite (Sv/GWe.an)

jusqu’a 150 ans, ce sont les PF';

entre 150 et 1300 ans, I'>' Am contribue majoritairement

entre 1300 ans et 250 000 ans, c’et le 231 Pa;

entre 250 000 ans et 9 millions d’années, c’est de nouveau 1’ Am (et le 2"Np);
entre 9 et 50 millions d’années, ce sont a nouveau les PF;

apres 50 millions d’années, c’est 1'?43Am qui contribue majoritairement.

102 10° 10* 10° 10° 10 10°
Temps (ans)

Fia. 1.15: Radiotoxicité des déchets sortis au bout de 100 ans dans le cas Th/Pu

Conclusion

Plus les déchets sont sortis tard, plus la contribution a la radiotoxicité des américium
(" Am et 2#3Am) et du ?**Cm diminue, du fait de la réduction de I'inventaire en 23Pu.

En revanche, la contribution des PF durant les premieres centaines d’années augmente

aussi

plus de PF & vie moyenne en fissionnant que le ?**Pu. La contribution du 2*"Np, elle aussi

car au cours de I’évolution, de plus en plus d’?3U est formé, et ce dernier produit

augmente au cours de I’évolution.



I.2.4 Comparaison de la radiotoxicité des déchets du RNR Th/Pu avec
celle des RNR U/Pu Ref et Th/U Ref

Sur la figure 1.16, on voit que la forme de la courbe de radiotoxicité tend a se rapprocher
de celle du RNR Th/U Ref (courbe rouge). Concernant les déchets sortis au début, c’est-
a-dire au bout de 10 ans, leur radiotoxicité est plus élevée sur tous les temps géologiques
que celles des RNR Th/U Ref ou U/Pu Ref.

Pour les déchets sortis a la fin (au bout de 100 ans, courbe turquoise), la radiotoxicité
des déchets du Th/Pu se place entre les radiotoxicités des RNR Th/U Ref et U/Pu Ref.
Entre 200 ans et 100000 ans, la radiotoxicté du Th/Pu est plus élevée que celle du Th/U,
a cause de la présence en quantité plus grande d’américium dans le Th/Pu.

—— Th/U Ref
10° U/Pu Ref
= —— Th/Pu 10 ans
- —— Th/Pu 20 ans
. 10% —— Th/Pu 50 ans
S = Th/Pu 100 ans
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F1a. 1.16: Comparaison des radiotoxicités des RNR U/Pu Ref et Th/U Ref avec celle de
Th/Pu au différents temps de sortie des déchets

1.3 Conclusion : comparaison globale des déchets issus des
Th/?*U enrichi, du Th/Pu et des cas de référence U/Pu
et Th/U

La radiotoxicité globale des déchets sortis au bout de 10 ans (cf figure 1.17) est plus
faible dans les cas Th/?3°U enrichi car moins d’AM, tels que I'>*! Am, I'’**3Am ou le *4Cm,

sont présents dans les déchets.



Concernant les déchets sortis au bout de 50 ans (cf figure 1.18), la radiotoxicité du
Th/?3°U « 40 », entre 200 ans et 2000 ans, augmente & cause de I'augmentation de l'in-
ventaire d’?*! Am (cf figure 1.5). La radiotoxicité entre 300000 ans et 10 millions d’années
augmente pour les Th/?3°U enrichi, & cause du 23"Np, et devient plus importante que la

radiotoxicité des déchets du Th/Pu pour la méme période de temps considérée.
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T 1ok AN F —— Th/2350 90 50 ans
G E T 10
s f 5 E AN
% 10 g 10k
S E N\ o E
% 10°E N a 1065 \
T \\ g F S~
X 5 = s
S 10°e = 10°E
g g E N\
Sk 2 10k \
* E \ g 35 \
10° \ 10 \
102 10° 10t 10° 100 107 10° 107 10° 10* 10° 10° 10 10°
Temps (ans) Temps (ans)

FiG. 1.17: Radiotoxicité totale des déchets Fi1G. 1.18: Radiotoxicité totale des déchets
sortis au bout de 10 ans sortis au bout de 50 ans

Pour les déchets sortis au bout de 100 ans (cf figure 1.19), la radiotoxicité de ceux issus
du Th/Pu continue de diminuer entre 200 ans et 3000 ans, ainsi qu’entre 200 000 ans et
10 millions d’années, du fait de la diminution d’?4'Am.

Enfin, lorsque I'on compare les déchets issus du Th/Pu et des Th/?*>U enrichi sortis
& 100 ans avec ceux issus du Th/U Ref et de 'U/Pu Ref (cf figure 1.20), on remarque
que jusqu’a 100000 ans, le Th/?3°U « 90 » a la radiotoxicité qui se rapproche le plus de
celle du Th/U Ref. Entre 100000 ans et 10 millions d’années, c’est le Th/Pu qui a sa
radiotoxicité confondue avec celle du Th/U Ref, et apres 10 millions d’années, ce sont les
Th/?*U enrichi.

Jusqu’a 100000 ans, les contributions majoritaires pour le Th/?3U « 90 » sont suc-
cessivement les PF, puis le 22'Pa, comme pour le RNR Th/U Ref. Entre 100000 ans et
10 millions d’années, les contributions du 23"Np et de 1’*! Am sont du méme ordre de
grandeur et inférieur & 10° Sv pour le Th/Pu, tandis que pour les Th/23°U enrichi, la
contribution du 2>"Np est d’environ de 2x10°.

Finalement, les atouts de chacune de ces configurations productrices d’**3U sont partagés.
En effet, du point de vue de I’économie des ressources, et en particulier de I'U,,4¢, le RNR
Th/Pu est bien sur le plus avantageux car le Pu est déja disponible. Néanmoins, les RNR
Th/?3%U enrichi nécessitent un apport moitié moindre en U,y pour démarrer ce type de
réacteur que pour le fonctionnement d'un REP durant 50 ans (qui aurait produit le Pu
nécessaire au démarrage d'un RNR).
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FiG. I.19: Radiotoxicité totale des déchets F1G. 1.20: Radiotoxicité totale des déchets
sortis au bout de 100 ans pour Th/Pu et Th/?*U au bout de 100 ans,
et, Th/U Ref et U/Pu Ref a 'équilibre

Du point de vue de la production d’?*3U, le RNR Th/Pu est la configuration qui
conduit le plus rapidement a I'inventaire nécessaire pour démarrer un Th/U Ref : en effet,
en 60 ans, le Th/Pu a formé plus d’?33U (7.4 t) que nécessaire pour démarrer un réacteur
Th/U Ref (7.3 t), alors que dans le méme temps, le Th/?3°U « 40 » a produit 6 t d’**3U
et le Th/?3°U « 90 » 7t d"233U.

En ce qui concerne les parameétres de siireté, la réactivité de vidange des Th/?3°U
enrichi est bien meilleure (environ 1800 pcm d’écart) au démarrage que celle du Th/Pu,
du fait de ’absence de Pu dans ces réacteurs.

Pour ce qui est des déchets, pour ceux sortis a 100 ans, le méme type de commentaires
que ceux déja faits lors de la comparaison des cycles U/Pu et Th/U peut s’appliquer ici. En
effet, selon les périodes de temps géologiques chacune des configurations Th/?3%U enrichi
et Th/Pu a ses points forts. Néanmoins, quand on examine 1’évolution de la radiotoxicité
des déchets selon I'instant ot ils sortent du réacteur, la radiotoxicité des Th/?°U enrichi
est largement réduite durant les premieres décennies.

Il semble donc qu’en matiere d’économie des ressources et d’efficacité de production
d233U, le RNR Th/Pu soit la configuration la plus adaptée, mais pour ce qui a trait & la
sireté et a la réduction de la radiotoxicté des déchets, les RNR Th/?*5U enrichi sont les

plus appropriés.
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