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Introduction

Dans un avenir assez proche, une raréfaction et un renchérissement prévisibles des com-
bustibles fossiles ainsi qu’une inévitable et urgente limitation des émissions de gaz a effet de
serre sont de nature a modifier notablement la demande énergétique et & favoriser la production
d’énergie par des voies peu émettrices de COs. La production électronucléaire en fait indubita-
blement partie, méme si son role, aprés I’accident de Fukushima, fait I’objet de débats. En outre,
elle permettrait d’assurer sur une trés longue période, plusieurs milliers d’années, une forte ré-
duction de notre dépendance énergétique actuelle.

Depuis la réalisation d’une réaction en chaine auto-entretenue et contrélée dans la pile de
Fermi en 1942, les réacteurs nucléaires ont connu des développements importants. Les réacteurs
de 4°™¢ génération devront offrir la possibilité de pleinement utiliser les matiéres nucléaires va-
lorisables, dont le plutonium, et de limiter, dans la durée, les quantités de radionucléides a vie
longue présentes dans les déchets ultimes. Cette stratégie globale sur les ressources et déchets fait
partie des options prioritaires & considérer pour l'avenir énergétique de la France. Ces réacteurs
du futur devront en effet permettre une utilisation optimisée des ressources naturelles, tout en
garantissant un niveau de stireté maximal.

Les travaux réalisés durant cette thése se placent ainsi dans le cadre de I’étude du potentiel
de déploiement des réacteurs nucléaires de 4°™¢ génération, et plus précisément d’un réacteur a
sels fondus dans une configuration innovante et encore peu étudiée, a spectre neutronique rapide,
le MSFR (Molten Salt Fast Reactor). Certains avantages de ce concept concernant notamment
le déploiement et la minimisation des déchets ont été mis en avant dans des études précédentes.
Comme un excellent niveau de stireté est une condition nécessaire pour le déploiement de 1’éner-
gie nucléaire, il est important de soulever la question de la stireté de ce type de réacteur dés les
premiéres phases de sa conception. Les résultats de ces études peuvent éventuellement montrer
les limites d’un concept, ou bien guider son développement afin d’atteindre un niveau de siireté
excellent. C’est dans cette optique qu’ont été menés les travaux de cette thése.

Le premier chapitre de cette thése introduit le contexte général des études sur le réacteur
MSFR. Y sont d’abord présentées les générations de réacteurs nucléaires et plus particuliérement
la 4°™€ génération. Les notions de base de physique des réacteurs, nécessaires a la compréhension
de la particularité du concept étudié dans cette thése, sont ensuite exposées. La fin de ce chapitre
se focalise sur les réacteurs a sels fondus, dont une grande part de 'attractivité réside en 1’état
liquide du combustible, présentant quelques avantages potentiels intéressants :

- L’homogénéité du combustible permet une combustion uniforme, sans nécessiter de plans
de chargement

Tous les coeflicients de contre réaction thermiques sont négatifs

La gestion du combustible se fait par transfert fluide

Le retraitement et la préparation du combustible peuvent se faire sans changement d’état
de celui-ci
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- En cas d’urgence, le combustible peut étre transféré rapidement par écoulement gravita-
tionnel vers des cuves congues afin d’évacuer passivement la puissance résiduelle

- Le retraitement du combustible peut se faire en ligne ou en batch et donc sans nécessiter
Iarrét du réacteur. Ceci permet de ne pas avoir de réserve de réactivité.
Un bref historique des études précédentes réalisées sur des réacteurs a sels fondus conclut ainsi
ce chapitre.

Le deuxiéme chapitre dresse tout d’abord un portrait du réacteur MSFR de référence.
Comme déja mentionné, le MSFR est un réacteur & spectre neutronique rapide, ce qui le diffé-
rencie de la plupart des autres concepts de réacteurs a sels fondus étudiés jusqu’a présent. Une
description plus quantitative d’une configuration du réacteur définie pour les études compara-
tives de neutronique dans le cadre d’'un benchmark européen est ensuite introduite. La définition,
les résultats de ce benchmark et leur analyse, effectués durant cette thése, sont exposés dans la
suite du chapitre pour donner au lecteur une bonne compréhension de la neutronique et de son
évolution en fonction du temps de fonctionnement du réacteur. Des outils permettant des calculs
de transitoires, c’est a dire de ’évolution du systéme d’un état initial vers un état final donnés,
sont enfin présentés et quelques principes de pilotage et de controle du MSFR sont finalement
illustrés au travers d’exemples de calculs de transitoires de fonctionnement normal.

Le troisiéme chapitre introduit quelques principes et notions de base de stireté nucléaire,
puis une possible application au cas du MSFR est présentée. Les difficultés de la transposition
directe sur un réacteur a combustible liquide de ces notions définies initialement pour les réac-
teurs a4 combustible solide sont explicitées. En effet, si les principes de base de la siireté nucléaire
ne dépendent pas intrinséquement du type de réacteur considéré, leur mise en application via
les critéres actuels de conception et de siireté est définie pour la géométrie et la physique d'un
REP. Par conséquent, une analyse systémique de risque plus générale est suggérée et une pre-
miére application au cas du MSFR est présentée. La modélisation systémique du MSFR est ainsi
détaillée. Elle est suivie par quelques exemples d’analyses de risque préliminaires, servant de
base a la construction de familles d’accidents définies pour le MSFR,, décrites et étudiées dans le
chapitre 5. Parmi les phénoménes dangereux identifiés, la connaissance de la puissance résiduelle
est mise en avant.

Le quatriéme chapitre est dédié & une évaluation détaillée de la puissance résiduelle du
MSFR. Nous commengons par le descriptif de I'outil développé et validé durant cette thése. La
sensibilité de la puissance résiduelle des produits de fission aux différents paramétres telle la
matiére fissile ou la base de données utilisées pour son évaluation est alors détaillée. Finalement,
les calculs de la chaleur résiduelle du MSFR sont détaillés, y compris pour les sources de chaleur
localisées dans les unités de retraitement et le circuit de la couverture fertile.

Enfin dans le cinquiéme chapitre, les familles d’accidents définies pour le MSFR sont présen-
tées et étudiées. Des transitoires accidentels associés a ces familles d’accidents sont évalués avec
les outils détaillés dans le chapitre 2, en tenant compte de la puissance résiduelle. Les défaillances
initiales pouvant mener & de tels accidents sont listées et les risques liés aux conséquences sont
spécifiés. Finalement, certaines études, restant & mener et nécessitant des outils de simulation
plus sophistiqués tels ceux couplant la neutronique & la thermohydraulique en trois dimensions,
sont mises en avant dans la perspective de futurs développements de ce concept.
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1.1 Contexte des études des réacteurs de IV®™¢ génération

1.1.1 Motivation pour changer de sources énergétiques

L’humanité est en constant développement, souvent sans se soucier de 'impact sur ’en-
vironnement. La constante envie d’aller toujours plus loin dans la conquéte de territoires, de
I’espace ou du pouvoir a certes permis des progrés mais a montré également que toute évolution
doit étre accompagnée d’une compréhension et d’'une adaptation a ce changement dans tous les
domaines. Ainsi la consommation énergétique mondiale augmente sans cesse comme le montre
la figure 1.1. L’utilisation des ressources les plus facilement et économiquement accessibles peut
avoir des effets néfastes sur toute la planéte. Conserver des conditions climatiques stables sur la
terre pour la faune et la flore, mais aussi bien siir pour 'humanité elle-méme, est un enjeu actuel
majeur et permettra la construction de nos lendemains.
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FIGURE 1.1: Evolution de la demande mondiale en énergie primaire de 1970 a 2050 selon deux scénarios :
sans changement de la politique énergétique actuel (en rouge) et une politique de réduction d’émission
du CO; trés ambitieuse avec une utilisation plus efficace des ressources d’énergie primaires [1]

Effets des émissions de gaz a effet de serre

Il est nécessaire pour cela d’étudier les mécanismes des causes et effets des activités hu-
maines sur I’équilibre climatique terrestre. Dans ce contexte, les gaz a effet de serre sont générale-
ment pergus comme principaux indicateurs. Sous 'effet des activités humaines, les concentrations
atmosphériques de dioxyde de carbone (CO2), de méthane (CHy) et de dioxyde d’azote (N2O)
se sont fortement accrues depuis 1750 (voir figure 1.2). Elles sont aujourd’hui bien supérieures
aux valeurs historiques, déterminées par ’analyse de carottes de glace couvrant de nombreux
millénaires. D’aprés le rapport du Groupe d’experts Intergouvernemental sur I'Evolution du Cli-
mat (GIEC) [2], la cause premiére de la hausse de la concentration de COgz est I'utilisation de
combustibles fossiles. Il est trés probable que I'augmentation observée de la concentration de CHy
provient surtout de I’agriculture et de 'utilisation de combustibles fossiles. Quant & la hausse de
la concentration de N»O, elle est essentiellement due & I'agriculture.

Les études du GIEC modélisent, d’'une part les phénomeénes naturels seuls, d’autre part
ceux d’origine anthropique conduisant a une variation de la température terrestre moyenne. Ces
variations sont comparées & la variation de température moyenne effectivement mesurée, voir
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FIGURE 1.2: Concentrations atmosphériques de CO5, de CHy et de NoO durant les 10 000 derniéres
années et depuis 1750 (en médaillon). Les mesures proviennent des carottes de glace (symboles de couleurs
différentes correspondant aux diverses études) et d’échantillons atmosphériques (courbes rouges), extraits
du rapport de synthése des changements climatiques 2007 du GIEC [2]

figure 1.3. Ces études ont montré que l’essentiel de 1’élévation de la température moyenne du
globe observée depuis le milieu du XX™€ siécle est trés probablement attribuable & la hausse
des concentrations de gaz a effet de serre d’origine humaine.

Bien que 'augmentation de la température moyenne soit faible par rapport aux variations
journaliéres et saisonniéres, cette augmentation peut avoir des effets importants sur plusieurs
secteurs :

- Ecosystémes : Il est probable que la résilience de nombreux écosystémes sera annihilée
durant ce siécle en raison d’une combinaison sans précédent de changements climatiques,
de perturbations connexes (inondations, sécheresses, feux incontrdlés, insectes, acidification
des océans, etc.) et d’autres facteurs de changement a ’échelle planétaire (changement
d’affectation des terres, pollution, fragmentation des systémes naturels, surexploitation des
ressources, etc.). Cela peut également amener le risque d’extinction des espéces végétales

et animales, et toucher les ressources en eau et les disponibilités alimentaires.

- Alimentation : A D’échelle mondiale, le potentiel de production alimentaire augmentera
globalement pour une hausse de température moyenne de quelques degrés, mais il diminuera
au-dela. Localement les effets seront différents.
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FIGURE 1.3: Evolution de la température moyenne de I’ensemble du globe, des terres émergées et
des océans, mesurée (traits noirs), modélisation en considérant l'influence sur l’altération de ’équilibre

des énergies entrantes et sortantes du systéme Terre-atmosphére d’origine naturelle (bleu), et d’origine
humaine (rose)

- Cotes : Les cotes risquent d’étre touchées par I’élévation du niveau de la mer, ’érosion et
les inondations.

Industrie, établissements humains et société : Les industries, les établissements humains et
les sociétés peuvent étre fortement touchés s’ils sont situés dans les plaines d’inondation

cotiéres ou fluviales ou si leur économie est étroitement liée aux ressources sensibles aux
conditions climatiques.

- Santé : Les changements climatiques auront une incidence sur I’état sanitaire a travers la
malnutrition, 'augmentation du nombre de déces, de maladies et des accidents dts a des
phénomeénes météorologiques extrémes, I’aggravation des conséquences des maladies diar-
rhéiques, de la multiplication des affections cardiorespiratoires liées aux fortes concentra-
tions d’ozone troposphérique dans les zones urbaines et des modifications de la distribution
géographique de certaines maladies infectieuses.

- Eau : Les variations des précipitations et de la température entraineront une modification
du ruissellement et des disponibilités en eau, et une détérioration de ’approvisionnement
en eau douce.

Les pays qui ont ratifié les conventions de Kyoto se sont engagés & une réduction totale
d’au moins 5% de leurs émissions des gaz a effets de serre pour 'année 2012 par rapport aux
émissions de 1990. Les pays en voie de développement ainsi que les Etats-Unis n’ont pas ratifié
le protocole et donc, malgré les efforts accomplis par certains pays, les émissions des gaz a effet
de serre globaux continuent & croitre.

La mise en place de changements, avec pour but la réduction des émissions de gaz & effet de
serre, n’est pas facile. Elle nécessite une volonté politique, un soutien de I'industrie et de chaque
citoyen qui doivent se sentir responsables et concernés par les enjeux. La recherche scientifique
a également un réle important a jouer, notamment sur la question des ressources énergétiques,
mais aussi de 'agriculture. Il est alors important de réfléchir, dans les deux domaines, & des

solutions & court et long terme & 1’échelle mondiale pouvant réduire la production de gaz & effet
de serre.



Contexte général 15

Les ressources d’énergie

La question des ressources énergétiques est actuellement trés débattue. Nous nous inté-
ressons ici & une solution de demande en énergie croissante qui permettra de réduire significative-
ment l'utilisation des énergies fossiles. Comme présentées dans la table 1.1, les émissions de gaz
a effet de serre sont trés différentes selon la filiére énergétique. Les filiéres du charbon et du gaz
naturel constituent les énergies fossiles & forte émission de COs. Le solaire, I’éolien, le stockage
d’énergie, I’énergie nucléaire, la fusion... tout doit étre développé afin de couvrir la demande en
énergie mondiale, tout en minimisant les émissions de gaz & effet de serre et en permettant &
chaque pays d’avoir accés & des sources d’énergie indépendantes.

TABLE 1.1: Emissions types de CO5 de la production électrique (valeurs pour les kWh d’EDF), extrait
du document [3]

’ Filiéres Emissions (g équivalente CO2/kWh) ‘

Nucléaire 4
Hydraulique fil de 'eau 6
Hydraulique retenue 7
Eoliennes 11

Hydraulique pompage 113

Diesels 897

Charbon 600 MW (avec désulfuration) 996

Charbon 250 MW (sans désulfuration) 1036

Fioul 1080

TAC (turbine a gaz de combustion) 1200

Les réacteurs nucléaires

L’énergie nucléaire a une image plutot négative dans la société. Le ressenti du risque
nucléaire est disproportionné par rapport au risque réel (pour I’accident de Chernobyl une esti-
mation de 2 500 & 75 000 décés par cancer pour les habitants de la partie occidentale de I'ex-URSS
[1], alors que 3 645 personnes ont été tuées en France sur les routes en 2012 [5]). L'invisibilité de
la radioactivité et sa dispersion a des distances trés importantes, vécues lors d’accident comme
celui de Chernobyl, peuvent étre a l'origine de cette disproportion. Dans beaucoup de pays la
technologie actuelle, proche de celle de la centrale de Fukushima-Daiichi, est critiquée par les
citoyens. Néanmoins 'utilisation de I’énergie nucléaire présente beaucoup d’avantages. Quasi-
ment sans émission de gaz & effet de serre, les centrales nucléaires peuvent suivre les variations
de demande de puissance du réseau électrique. Ils pourraient donc parfaitement remplacer les
centrales de type charbon ou gaz.

En dehors de la stireté des réacteurs nucléaires, qui est difficilement comprise donc accep-
table par la population, la durabilité fait également partie d’un des critéres nécessaires pour
pouvoir assurer la demande énergétique mondiale a long terme avec 1’énergie nucléaire. En effet,
le combustible nucléaire des réacteurs (33°U) est présent en quantité limitée dans la nature. La
fraction utilisable pour les réacteurs nucléaires dépend bien stir du facteur économique, puisque
que pour un prix plus élevé par tonne d’uranium la quantité disponible est plus importante.
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Les études des scénarios économiques sont alors trés importantes dans ce contexte. Enfin, la
problématique liée aux déchets nucléaires nécessite également des solutions acceptables pour la
population.

La question qui se pose est alors : peut-on exploiter I’énergie nucléaire de fagon durable
et stire ? Et peut-on en convaincre la population? Ces questions ont poussé de nombreux états
a travailler sur des concepts de réacteurs nucléaires innovants qui pourraient répondre & ces
besoins.

1.1.2 Les générations de réacteurs nucléaires

Les concepts de réacteurs nucléaires ont constamment évolué au fil du temps, tout en gar-
dant la méme base de fonctionnement. Une classification par génération de réacteurs nucléaires
permet ainsi de faciliter la vision globale en regroupant les différents designs de réacteurs suivant
I’époque de leur développement et suivant ’avancement de leur technologie, comme présenté sur
la figure 1.4.

Generation IV
Generation lll+
Generation lll g

Generation Il E a2 Evoluti % Revolutionary
i volutiona .
- Generation | ‘. . m danced shok ry designs
Commercial power LWRs eslgns
Early prototype reactors ’

reactors
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SBWR = Improved
proliferation

resistance and
physical protection
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2020
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FIGURE 1.4: L’évolution des réacteurs nucléaires regroupés par générations [0]

Ainsi tous les premiers prototypes des années 50/60 forment la toute premiére généra-
tion de réacteurs nucléaires. La plupart des réacteurs fonctionnant & ’heure actuelle sont de la
deuxiéme génération. Ce sont des concepts commercialisés de puissance comme les réacteurs a
eau pressurisée (REP), les réacteurs a eau bouillante (REB), ou & eau lourde (CANDU).

Actuellement, la plupart des réacteurs a eau légére en construction dans le monde entier
sont de la génération III/II1+. La génération III regroupe des designs apportant des progrés
remarquables sur le design du combustible, le rendement thermique et les systémes de streté.
Des améliorations supplémentaires notamment sur les systémes passifs de stireté conduisent a la
conception des designs de la génération 1114, actuellement en construction dans plusieurs pays,
dont la France.

La génération suivante de réacteurs nucléaires devrait étre trés différente, voire révolution-
naire, en représentant une source d’énergie durable et en assurant un niveau de siireté encore
plus élevé, entre autres critéres.
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1.1.3 Les réacteurs nucléaires de 1Vé™¢ génération

Les chercheurs des treize pays membres du "Generation IV International Forum" ou GIF
(Argentine, Brésil, Canada, Chine, Euratome, France, Japon, République de Corée, Fédération
de Russie, République d’Afrique du Sud, Suisse, Grande-Bretagne et Etats Unis d’Amérique)
travaillent ensemble pour poser les fondements des réacteurs nucléaires de IVe™® génération. La
stratégie du GIF a tout d’abord consisté en la définition des objectifs & remplir par ces réacteurs
de IV®™e génération.

Les points essentiels pour l'utilisation de 1’énergie nucléaire de maniére durable ont été
définis dans quatre domaines : durabilité, économie, stireté et fiabilité, et enfin non-prolifération
et protection physique. Les nouveaux systémes nucléaires, en cherchant & satisfaire ces objectifs,
pourront acquérir des avantages sur le long terme, ce qui permettra & ’énergie nucléaire de jouer
un roéle essentiel & I’échelle mondiale.

La durabilité de I’énergie nucléaire
La durabilité est définie dans le cadre de GIF comme la capacité a satisfaire les besoins de la
génération actuelle tout en améliorant la capacité des générations futures & satisfaire les besoins
de la société indéfiniment. Dans ce contexte, la durabilité concerne 1'utilisation des ressources et
la gestion des déchets nucléaires. Ces objectifs peuvent se traduire plus précisément de la fagon
suivante :

- avoir un effet positif sur 'environnement en remplacant les énergies polluantes par une
génération nucléaire accrue d’électricité, de chaleur et d’hydrogéne

- prolonger la disponibilité du combustible nucléaire pour les siécles futurs en recyclant le
combustible usé pour récupérer son potentiel énergétique restant et en convertissant la
matiére fertile (?**U ou 232Th) en nouveau combustible

- simplifier grandement ’analyse scientifique et la démonstration des performances d’un sto-
ckage sir sur le long terme (plus de 1000 ans), en réduisant la quantité des déchets radio-
actifs, la toxicité et la source de chaleur associées et ce de maniére & pouvoir faire face a
un déploiement d’énergie nucléaire plus important.

La stireté et la fiabilité des systémes nucléaires
Maintenir et améliorer le fonctionnement siir et fiable est une priorité essentielle dans le dé-
veloppement des générations futures. De fagon générale, cela concerne le fonctionnement, une
meilleure gestion des accidents et une minimisation de leurs conséquences, mais aussi la protec-
tion des investissements, et un besoin moindre d’interventions hors site. Remplir ces objectifs
inclut également :
- favoriser 1'utilisation de dispositifs de sécurité intrinséques, avoir des designs de réacteurs
robustes et des dispositifs de sécurité transparents, ceci pouvant aussi étre compris par un
non-expert

- gagner la confiance du public vis-a-vis de la stireté des centrales nucléaires.

.....

L’objectif économique est, de facon générale, de considérer des coiits compétitifs et de diminuer
les risques financiers d’un réacteur nucléaire, dont :

- atteindre un cycle économique viable & travers un nombre d’avantages innovants dans le
systéme et le rendement du cycle du combustible, la simplification du design, I’amélioration
du rendement thermique et la réduction de la taille du réacteur
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- réduire le risque économique des projets nucléaires en développant des constructions utili-
sant des fabrications et des techniques de construction nouvelles, des designs de réacteurs
modulaires, et en réduisant le risque de ruine du réacteur

- permettre également la production d’hydrogéne, d’eau potable, de chauffage, ou autres
produits nécessitant de ’énergie.

La protection physique et la non-prolifération
La résistance a la prolifération et la protection physique tiennent compte des moyens de controle
et de sécurisation des matiéres nucléaires et des installations nucléaires, dont I'objectif peut se
résumer a :
- fournir une résistance a la prolifération continue et effective & travers des dispositifs dans
le design et autres mesures

- augmenter la protection physique contre le terrorisme en augmentant la robustesse des
nouvelles installations.

Aprés définition des objectifs, le GIF a étudié des centaines de systémes, parmi lesquels
six ont été sélectionnés pour des études approfondies. Ces systémes de IV®™® génération, destinés
a répondre aux besoins d’un large éventail de nations et d’utilisateurs sont :

= Gas-cooled fast reactor (GFR) : en spectre neutronique rapide, refroidi a ’hélium avec
recyclage du combustible

= Lead-cooled fast reactor (LFR) : en spectre neutronique rapide, refroidi au plomb/bismuth
a eutectique, avec recyclage de combustible et conversion d’uranium fertile efficace avec
possibilité de gestion des actinides

= Molten salt reactor (MSR) : en spectre neutronique rapide en cycle thorium, les noyaux
lourds sont dissous dans un mélange de sels fondus servant également de caloporteur, avec
un cycle de recyclage d’actinides complet (voir figure 1.5)

= Supercritical-water-cooled reactor (SCWR) : en spectre neutronique thermique, refroidi
a eau au dessus du point thermodynamique critique de ’eau, & haute température, sous
haute pression

= Sodium-cooled fast reactor (SFR) : en spectre neutronique rapide, refroidi au sodium, avec
recyclage du combustible, conversion efficace de I'uranium fertile et gestion efficace des
actinides

= Very-high-temperature reactor (VHTR) : en spectre neutronique thermique, modéré au
graphite, refroidi & I’hélium sans recyclage du combustible.

Parmi les objectifs retenus par le GIF, la durabilité et plus précisément la minimisation
des déchets nucléaires nécessite un réacteur opérant en spectre neutronique rapide. Dans le para-
graphe 1.2, nous expliquons plus fondamentalement 1’origine de cette contrainte. Pour I'instant,
remarquons simplement que la plupart des réacteurs de IVe™€ génération sont effectivement basés
sur un spectre neutronique rapide. De plus, le SFR, le LFR et le MSR permettent une conversion
efficace de la matiére fertile (du thorium ou de 'uranium fertile) en combustible, et sont qualifiés
de réacteurs régénérateurs : ils peuvent produire autant de combustible qu’ils en consomment.
Le MSR a la particularité d’étre congu pour le cycle thorium et avoir le combustible sous forme
liquide en fonctionnement normal.
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FIGURE 1.5: Réacteur a sels fondus de IVé™¢ génération

1.2 Les bases physiques

Dans cette partie, nous expliquons les bases des réactions nucléaires nécessaires pour la
compréhension du fonctionnement des réacteurs actuels et des nouveaux concepts qui cherchent
a satisfaire les critéres d’une énergie nucléaire durable. Pour cela, nous partons de la base méme
d’un réacteur nucléaire : la fission.

1.2.1 Fission et réaction en chaine

Le processus de fission peut étre spontané ou bien induit par une particule incidente.
Les noyaux fissionnant par bombardement de neutrons, quelle que soit I’énergie du neutron, sont
appelés noyaux fissiles. La capture de neutron sur un noyau fissile conduit alors & la création d’un
noyau lourd composé, qui est instable et se scinde en deux fragments plus légers, voir le schéma
1.6. La fission est majoritairement binaire, mais dans des cas particuliers une fission ternaire
(scission en trois fragments) peut également se produire. La plupart du temps, un des fragments
de fission est significativement plus lourd que I'autre.

Les noyaux lourds tel 1'’?*>U sont riches en neutrons (nombre de neutrons N=143, nombre de
protons Z=92). En regardant la figure 1.7, sur laquelle est représentée la vallée de stabilité, nous
pouvons observer que les noyaux stables (en noir), et radioactifs (bleu et vert selon leur durée
de vie) ne suivent pas la ligne médiane (Z=N) pour laquelle le nombre de protons correspond
a celui des neutrons mais ils s’en éloignent de plus en plus avec Z. Ainsi les noyaux lourds ont
une proportion importante de neutrons par rapport aux protons et les noyaux plus légers avec
cette méme proportion (courbe rouge) sont d’autant plus instables. Les neutrons excédentaires,
en général 2 ou 3, sont alors émis lors de la fission, ce qui diminue la proportion des neutrons
par rapport aux protons des fragments de fission.

Ces neutrons peuvent a leur tour rencontrer des noyaux fissiles et induire une nouvelle
fission. Dans les réacteurs nucléaires nous cherchons a contréler ces réactions afin qu’en moyenne
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FIGURE 1.6: Fission induite par neutron produisant des fragments de fission et des neutrons prompts
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FIGURE 1.7: Carte des nucléides (Z, N) avec la représentation de la vallée de stabilité : les noyaux stables
en noir, et les noyaux instables en bleu, vert, jaune avec une durée de vie décroissante ; une représentation
schématique de la fission de 1'235U

un seul de ces neutrons émis induise une autre fission. Le maintien d’un taux de fissions constant
sans s’éteindre ni s’accélérer s’appelle la réaction en chaine stable.

1.2.2 Actinides majeurs et mineurs

Dans un réacteur nucléaire de type REP sont présents non seulement les noyaux fissiles
d’?%U, mais également de 1'*)*U en grande quantité. Ce dernier n’est pas fissile, mais il capture
les neutrons en se transformant en noyaux plus lourds. Suite a cette capture, du 23?Pu, également
noyau fissile, est produit en grande quantité suivant I’équation 1.1.
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Ce plutonium est d’ailleurs responsable d’environ 40 % du taux de fissions moyen dans
un REP utilisant du combustible UOX (uranium oxide) [7].

Les captures de neutrons successives a partir de 1'>*U ménent & la production de noyaux
encore plus lourds comme américium (Z=95), le curium (Z=96) et d’autres noyaux plus lourds
en quantité moindre. Ces noyaux sont nommés de fagon générique actinides mineurs, car présents
en faible quantité par rapport & I'uranium et le plutonium, qui sont les actinides majeurs. Ainsi,
a la décharge du combustible usé d’'un REP, nous retrouvons une composition des actinides telle
celle détaillée dans la table 1.2.

TABLE 1.2: Actinides présents au chargement et au déchargement (quantités en kg/TWheectrique) d’'un
REP pour un taux de combustion de 33 000 MWj/t avec un enrichissement en 23°U de 3,5 % et aprés un
refroidissement de 3 ans [3]

’ Noyaux Lourds | Masse initiale ‘ Masse finale ‘ Bilan ‘
#Biy 0 0,9 0,9
257 136 40 -96
230y 0 16,4 16,4
B8y 3757 3661 -96
Z"Np 0 1,6 1,6
238py 0 0,6 0,6
Z9Pu 0 22,3 22.3
200py 0 8,6 8,6
241py 0 4.6 4.6
22py 0 1,9 1,9
2 Am 0 0,8 0,8
243Am 0 0,4 0,4
24Cm 0 0,09 0,09
25Cm 0 0,01 0,01

Le plutonium, contenant certains isotopes fissiles, peut étre séparé des autres éléments
et utilisé comme combustible par différents types de réacteurs, dont les REP via le combustible
MOX (mixed oxides). Cela se fait encore relativement peu par rapport au stock mondial de plu-
tonium accumulé, considéré comme déchet nucléaire par certains pays.

Les actinides mineurs sont actuellement tous considérés comme déchets. La plupart ont des
durées de vie trés longues, ce qui implique une gestion complexe. Des études sont en cours pour
utiliser les actinides dans des réacteurs en vue de produire de ’énergie. Par contre, s’ils ne sont
pas valorisables, ils pourront nécessiter un stockage géologique profond.

Dans le premier cas, la quantité d’actinides peut alors étre réduite, en utilisant un spectre
neutronique rapide qui permet leur incinération. Cet effet peut étre expliqué tout naturellement
en regardant les sections efficaces de capture et de fission de la figure 1.8. Les neutrons rapides
sont produits directement lors de la fission (< E, >~ 2 MeV). Les neutrons dits thermiques
sont ralentis par un modérateur (par exemple eau ou graphite) afin de les mettre en équilibre
thermique avec la matiére dans laquelle ils diffusent (E, ~ 0,025 eV a 20°C). La réaction de
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capture des actinides mineurs est dominante, au moins d’un facteur 100, par rapport a celle de
fission pour les énergies de neutrons inférieures a quelques MeV (spectre neutronique thermique).
Pour des neutrons rapides, la fission devient beaucoup plus importante que la capture. L’incinéra-
tion des actinides mineurs n’est ainsi possible que dans les réacteurs a spectre neutronique rapide.
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FIGURE 1.8: Sections efficaces de capture et de fission de I’>! Am et de 1’**3Am extraites de la base
ENDF-B.VII

1.2.3 Le cycle du combustible au thorium

Comme mentionné précédemment, les réacteurs pouvant produire de la matiére fissile en
quantité équivalente a la quantité de combustible consommé sont appelés régénérateurs. Ceux qui
produisent du plutonium & partir de I'uranium fonctionnent en cycle dit "uranium/plutonium"
ou plus simplement uranium, avec les réactions associées de ’équation 1.1.

Il existe un second cycle du combustible pouvant produire de la matiére fissile appelé cycle
thorium (ou Th/?33U). L'?33U est produit par la réaction suivante :

22y 4 p = 28y LM, assp, P CTIOWS), 2y (1.2)

Le 233Th créé suite a la capture sur le 222Th a une période de 22 min et décroit par le pro-
cessus ~ en protactinium. Le 233Pa a une période de 27 jours. Cette période étant relativement
importante, le protactinium peut capturer des neutrons avant de décroitre limitant la production
de la matiére fissile. Cet effet est important uniquement pour les réacteurs a spectre neutronique
thermique.

Les réactions menant du noyau fertile vers le noyau fissile pour les deux cycles régénérateurs
sont représentées sur la figure 1.9. Remarquons qu’il existe une autre différence due au noyau
de départ : le 222Th est un noyau plus léger que '>28U, donc la production des noyaux lourds
posant des problémes actuellement au niveau de la gestion des déchets nucléaires & long terme
(Np, Am, Cm,...) est moindre.
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FIGURE 1.9: Carte de nucléides (Z,N) avec la
et thorium/uranium, ainsi que quelques autres
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signalisation des réactions des cycles uranium /plutonium
réactions principales de ces cycles

En cycle uranium comme en cycle thorium, la régénération dépend fortement du spectre
des neutrons du réacteur. Un paramétre représentatif et intrinséque a chaque cycle est le nombre
de neutrons moyen restant aprés la régénération Ng. La fission considérée produit v neutrons,

o L . . . , . ~
dont 1 + o = 1 + =22 gont nécessaires pour maintenir la réaction en chaine. De plus, des

O fission

noyaux fissiles ainsi disparus par capture ou fission doivent étre remplacés (condition de régéné-
ration). Nous avons alors besoin a nouveau de (1 + «) neutrons capturés par des noyaux fertiles
se transformant en noyaux fissiles. Le paramétre étudié est alors Ng = v — 2 - (1 4+ «). Il reste
donc N4 neutrons disponibles qui seront soit perdus (fuites, captures stériles) et qui ne serviront
donc pas a la production de matiére fissile, soit utilisés pour la surgénération.
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FI1GURE 1.10: Neutrons disponibles aprés ’enclenchement de la réaction en chaine pour la régénération
du fissile dans les cycles uranium/plutonium (en rouge) et thorium/uranium (en bleu)

Comme nous pouvons le voir sur la figure 1.10, le cycle thorium peut étre régénérateur
en spectre neutronique thermique ainsi que rapide, alors que le cycle d’uranium ne peut étre
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régénérateur qu’en spectre rapide.

En ce qui concerne les réserves naturelles de matiére fertile, I'uranium naturel ainsi que le
thorium sont présents en grande quantité sur terre : 7 000 milliers de tonnes < 260 $/kgU [3], le
thorium étant estimé étre 3 a 4 fois plus abondant que 'uranium. De plus, certains pays comme
la France possédent déja des stocks de matiére : de 'uranium appauvri et du thorium issus des
extractions de certains éléments comme les terres rares par exemple (uranium appauvri 272 000
tonnes, thorium 9 400 tonnes |9]).

Résistance a la prolifération

La résistance a la prolifération est un des objectifs d'un réacteur de IV®™® génération.
La méthode d’analyse de la résistance a la prolifération développée par INPRO (International
Project on Innovative Nuclear Reactors and Fuel Cycles [10]) repose sur les caractéristiques
intrinséques d’un systéme nucléaire mais dépend aussi du pays dans le quel le systéme est exploité.
D’une part, la résistance & la prolifération doit prendre en compte les risques de vol ponctuels de
matiére fissile pour fabriquer une bombe. D’autre part, le design du réacteur doit assurer qu’un
temps long et des efforts importants sont nécessaires pour qu’un pays ou un groupe de personnes
puisse détourner une installation civile vers un programme de fabrication d’armes, augmentant
ainsi la probabilité de détection de telles activités.

Il est également possible de considérer un cycle du combustible seul, sans design de réacteur
associé. Une étude comparative entre le cycle du combustible au thorium et & 'uranium a été
menée par 'INPRO, décrite dans [10]. Les caractéristiques intrinséques d’un cycle du combustible
sont étudiées pour toutes les phases de : fabrication du combustible, fonctionnement du réacteur,
retraitement du combustible usé et stockage des déchets. Les caractéristiques étudiées sont :

- le contenu isotopique de la matiére nucléaire,
- la forme chimique,

- les rayonnements et la chaleur émis,

- I’émission spontanée de neutrons,

- la masse des actinides,

- I"accessibilité pour 'inspection.

Le cycle thorium a des points forts et des points faibles en terme de résistance a la
prolifération. Ainsi la masse critique associée a une sphére métallique nue 1'?33U est de 16,5 kg,
comparée a 10,2 kg pour le 2?Pu ou 47,9 kg pour 1'?3°U.

Parmi d’autres réactions nucléaires, le 32Th fait une réaction (n,2n) avec le neutron inci-
dent, dont la section efficace dépend bien siir de I’énergie du neutron. Comme nous pouvons voir
sur la figure 1.9, cette réaction méne & la production d’?2U. Avec une durée de vie relativement
longue de 69 ans, la chaine de décroissance de ce noyau posséde une source de gamma trés éner-
gétique de 2,6 MeV, voir figure 1.11. Ainsi, la détection d’un tel gamma permettra de suivre et
controler la matiére fissile. De plus, la radiotoxicité associée & cette émission est suffisamment
importante pour contraindre la manipulation directe du combustible produit. Du fait de la fis-
sion spontanée de 1'>32U et de I’émission de neutrons associée, la fabrication d’armes serait donc
considérablement complexifiée.

Dans cette étude de 'INPRO sur les deux cycles de combustible, I'utilisation du com-
bustible en cycle ouvert a été considérée, c’est-a-dire sans réutilisation du combustible usé, ainsi
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FIGURE 1.11: Chaine de décroissance de I'isotope 232U avec émission d’un gamma de 2,6 MeV

qu’en cycle fermé dans des réacteurs régénérateurs. Pour le cycle ouvert du combustible, aucun
avantage d’un cycle par rapport a ’autre n’a pu étre retenu. Pour le cycle fermé, les spectres de
réacteurs régénérateurs utilisés étaient thermiques pour le cycle thorium et rapide pour le cycle
uranium. La conclusion de cette étude indiquait que le cycle thorium est comparable, vis-a-vis
de l'inhibition de la prolifération, au cycle uranium pour un réacteur régénérateur.

Cette étude montre donc une tendance rassurante concernant I’aspect de non-prolifération
dans les réacteurs a sels fondus. Comme mentionné précédemment, le concept de réacteur a sels
fondus retenu par le GIF est en cycle thorium et en spectre neutronique rapide. Le passage
en spectre rapide du cycle thorium ne peut qu’augmenter la quantité d’?32U produit et ainsi
éventuellement améliorer la résistance a la prolifération. Néanmoins, une étude compléte de la
résistance & la prolifération est nécessaire pour un design de réacteur donné.

Ce cycle thorium peut, entre autres, étre utilisé dans un réacteur a sels fondus. C’est ’étude
d’un concept bien précis de ce type de réacteur qui fait I'objet de cette thése. Avant d’introduire
ce réacteur par un bref bilan historique, mentionnons d’abord que de nombreuses études portent
sur la possibilité d’utiliser le cycle thorium dans les réacteurs actuels de type REP, REB et
CANDU. Ainsi, le savoir faire associé a ce type de réacteur peut étre réutilisé. Il existe pourtant
une grande différence entre I'utilisation du thorium dans des réacteurs a combustible solide et
dans un réacteur a sels fondus, liée a la fabrication du combustible et au retraitement associés.

1.3 Les réacteurs a sels fondus

En comparaison a la majorité des concepts de réacteurs nucléaires, les réacteurs a sels
fondus possédent quelques caractéristiques trés spécifiques, parmi lesquelles :

- la gestion du combustible se fait par transfert de fluide,

- ’homogénéité du combustible permet une combustion uniforme, sans nécessiter de plans
de chargement,

- le traitement et la préparation du combustible se font sans changement d’état de celui-ci,

- Pextraction des produits de fission et I’alimentation en noyaux lourds peut se faire en ligne
ou en batch, sans nécessiter d’arrét du réacteur ni de réserve de réactivité,

- la souplesse de retraitement permet 'utilisation de différents types de combustible, conte-
nant comme matiére fissile de 1'>33U et/ou de 1'*3°U et/ou des transuraniens produits
actuellement,
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- la forme chimique du combustible est stable mais certains éléments chimiques particuliers,
dont le plutonium, ont des solubilités limitées,

- la température du fluide combustible est élevée, ce qui permet d’atteindre un bon rendement
thermodynamique,

- les matériaux des pompes, des échangeurs et des éléments de structure doivent étre congus
pour supporter ’écoulement du sel & haute température, en tenant compte des risques
d’abrasion/érosion, ainsi que des dégats d’irradiation, et peut rendre le sel corrosif en
absence de controle de sa composition chimique,

- le design des pompes et des échangeurs de chaleur est & concevoir, ce qui implique des défis
et des éventuelles difficultés technologiques,

- le confinement du sel combustible est une question de stireté importante : il doit étre assuré
par ’ensemble des systémes dans les circuits en contact avec celui-ci,

- il est possible d’atteindre en coeur de trés fortes densités de puissance sans pression interne
élevée, et donc sans contraintes importantes sur les éléments de structure,

- si nécessaire, le combustible peut étre transféré rapidement par écoulement gravitationnel
vers des cuves congues pour évacuer passivement la puissance résiduelle,

- I'accident de fusion du coeur, tel que connu pour des réacteurs & combustible solide, ne peut
pas avoir lieu; par contre, a des températures supérieures a 1300°C une augmentation de
pression de vapeur peut conduire & 'augmentation de pression pouvant mettre en danger
le confinement,

- le trés faible retour d’expérience, combiné aux spécificités des réacteurs a sels fondus, ren-
dra difficile le processus de licence et la réglementation pour ce type de réacteurs.

Les expériences menées des années 1950 & 1970 a 1’Oak Ridge National Laboratory
(ORNL) au Tennessee constituent principalement le seul retour d’expérience existant sur les
réacteurs a sels fondus. C’est & ORNL que le concept de réacteur a sel fondu a été imaginé.

1.3.1 Travaux des années 60

Le premier réacteur & sels fondus expérimental était issu d’un programme militaire amé-
ricain sur la propulsion des avions qui a conduit a I’ Aircraft Reactor Experiment (ARE) en 1954.
Ce réacteur de 2,5 MWy, a fonctionné de maniére satisfaisante durant une centaine d’heures,
sans jamais voler. La poursuite de ces travaux a mené a la mise en service du Molten Salt Reac-
tor Experiment (MSRE) de 8 MWy, présenté sur la figure 1.12. Ce réacteur, basé sur un sel
de fluorure de lithium, de béryllium et de zirconium, a fonctionné avec de I'uranium enrichi &
30% (1965-1968), puis de '>33U (1968-1969) et enfin du plutonium en 1969. L’élément fertile, se
présentant sous la forme de ThFy4, pouvait étre soit dissous dans le sel combustible lui méme soit
dans une couverture séparée de méme composition. Le modérateur était constitué d’'un assem-
blage central de canaux en graphite dans lequel le sel circulait.

L’objectif du MSRE était de concevoir un réacteur en spectre thermique surrégénérateur
produisant de 'énergie et permettant une autonomie de ressource pour les Etats-Unis. Il a été
construit & des fins de test de type de combustible, de matériaux et matériels, de mise au point
de systémes de maintenance et surtout de collecte d’informations. Le réacteur vers lequel les tra-
vaux de conception se sont ensuite engagés est le réacteur industriel MSBR (Molten Salt Breeder
Reactor). Celui-ci n’a jamais dépassé le stade de la conception. L’essentiel du retour d’expérience
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dont nous disposons aujourd’hui est basé sur les connaissances acquises lors de la construction et
de l'exploitation du MSRE et des développements techniques ultérieurs qui en ont découlés en
vue de passer a I’étape du MSBR, comme les nombreux rapports d’ORNL peuvent en témoigner.
Nous donnons ici un bref apergu des points du retour d’expérience les plus importants.

La description compléte du réacteur figure dans le rapport ORNL-TM-728 [11]. Les parties
métalliques étaient en Hastelloy N (dénommé a I’époque INOR 8) et le design était congu pour
une limite a 3,5 bars et 700°C. La cuve de confinement comportait la zone de production d’éner-
gie ol se trouvaient les canaux de graphite, la seule pompe du circuit combustible et ’échangeur
thermique. Un systéme de bouchon cristallisé "freeze valve" servait de mécanisme de séparation
de la zone cceur et de la zone de stockage. Le sel intermédiaire était un mélange LiF-BeF2, le
méme que pour le sel de lavage. L’échangeur thermique sel combustible/sel intermédiaire était
un échangeur & tubes. La source froide était a lair. Bien que le réacteur était muni de barres de
controle, destinées a gérer les démarrages et les tests essentiellement, la puissance du réacteur
était gérée par la régulation du radiateur, soit donc par la demande.

Les premiers essais ont montré que le réacteur pouvait fonctionner & des températures
supérieures & 650°C sans corrosion notable des matériaux, que le combustible était stable, le
comportement des équipements satisfaisant et des réparations ou remplacements réalisables. Les
essais avec 1'223U ont montré que les réactions du réacteur étaient conformes aux prévisions et
que le réacteur se comportait comme un systéme stabilisé retournant rapidement a sa puissance
nominale aprés un transitoire imposé, la stabilité étant bien meilleure a forte puissance (8 MWyy,)
qu’a faible puissance.

FIGURE 1.12: A gauche : la structure du coeur en graphite du réacteur du MSRE;, a droite : les échangeurs
de chaleur

La surveillance de la corrosion s’est faite tout au long de la vie du réacteur. Le taux
de chrome, issu des parois métalliques (en Hastelloy N) en contact avec le sel, ainsi que le taux
d’oxygéne reflétant I’état interne du réacteur, ont été surveillés. Les trois premiéres années ont
fait passer le taux de chrome de 38 ppm environ & 80 ppm, ce qui correspond, en supposant la
corrosion généralisée et non ponctuelle, & une attaque de 8 microns de profondeur. Quant au
taux d’oxygene, il est resté trés bas (50 & 60 ppm) alors que la valeur maximale tolérable pour le
MSRE était de 700 ppm. C’est sans doute la grande qualité des procédures mises en ceuvre qui
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a permis de garder un tel niveau malgré toutes les interventions effectuées sur les circuits.

L’expérience MSRE a permis la mise en évidence des problémes liés & la gestion des deux
types de produits de fission qui ne restent pas dissous dans les fluorures. Dans le cas des gaz,
on peut soit avoir échappement et dépot dans d’autres zones des éléments présents dans leur
chaine de décroissance (Rb, Sr, Y, Cs, Ba). Dans le cas des éléments présents a I’état métallique
(métaux nobles comme Nb, Mo, Tec, Ru, Sb et Te), il se produit un dépdt direct sur toutes les
parois. Dans le cas du MSRE, le dégazage utilisé dans le corps de la pompe permettait une trés
nette amélioration de la gestion de gaz de fission mais ne permettait pas de retirer efficacement
les éléments métalliques. Des études pour introduire un systéme de bullage en ligne ont été en-
treprises par la suite dans les développements axés sur un réacteur de puissance.

L’expérience a aussi démontré le bon comportement des systémes avec portion de sel cris-
tallisé ("freeze valves" ou "freeze flanges"). Ce sont des systémes utilisant la cristallisation du
sel pour créer une barriére locale vis-a-vis du sel liquide. Les "freeze valves" sont des zones de
tuyauterie alternativement chauffées ou refroidies selon que ’on veut ouvrir ou fermer le pas-
sage. Ces systémes sont efficaces mais lents, surtout au refroidissement. Pour le MSRE, seuls des
systémes actifs avaient été mis en ceuvre pour les actions d’ouverture de circuit.

Enfin, 'expérience a montré la nécessité et 'efficacité du controle du potentiel redox basé
sur le maintien d’un rapport U%T/U3" de I'ordre de 60. Cette nécessité est apparue au cours
de lexploitation du réacteur, quand les acteurs du MSRE se sont aperqus que le rapport était
plutot de Pordre de 1500 a 2000. Des ajouts de Be sous forme métallique ont alors été effectués
pour compenser les dérives du rapport U4t /U3*. De la méme maniére sont apparues toute une
série d’études relatives aux méthodes de mesures de ce rapport (réduction chimique, analyse
spectroscopique, analyse électrochimique) pour préparer les futurs controles du MSBR et piloter
les boucles de sels dédiées a ’étude de la corrosion.

Les démarches de stireté mises en place lors du programme MSRE sont trés directement
liées aux détails du design du réacteur et du batiment et elles correspondent aux normes et a la
situation de I’époque. Aucune relation d’événement conséquent n’est rapportée.

Le succés de ce réacteur a justifié ’étude d’un réacteur surgénérateur de puissance en cycle
thorium et associé a une unité de retraitement pour extraire les produits de fission en ligne, le
MSBR. Alors que le concept semblait prometteur, les études furent définitivement arrétées en
1976. Les études sur ce type de réacteurs sont reprises dés les années 80 aussi bien au Japon,
qu’en France avec la poursuite des études sur le MSBR, par EdF et le CEA.

1.3.2 Etudes des réacteurs a sels fondus au CNRS

Dés 1997, le CNRS s’intéresse a ce type de réacteurs, et c’est a partir de 1999 que des
études plus complétes sont menées pour réévaluer le MSBR dans le cadre des théses [12] [13].
Cette réévaluation conduit & des résultats importants remettant en cause le concept MSBR. Nous
pouvons citer le coefficient thermique de contre-réactions qui s’est avéré étre globalement positif,
ce qui rend le réacteur intrinséquement instable. De plus 'unité de retraitement apparaissait
comme incertaine du point de vue de son fonctionnement, trop imposante pour assurer une
bonne rentabilité économique (vitesse de retraitement du sel combustible ~ 4000 1/j).

Au vu de ces constatations, des études systématiques des réacteurs a sels fondus ont été
entreprises et ont mené & la définition d’un réacteur a sels fondus novateur, baptisé Thorium
Molten Salt Reactor ou TMSR, mettant plus particuliérement en évidence une configuration
prometteuse ne contenant plus de matériau modérateur tel du graphite dans le coeur du réacteur.
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Par la suite, ayant été sélectionné par le GIF comme un des systémes de IV®™® génération, le
concept est re-baptisé Molten Salt Fast Reactor ou MSFR.

1.3.3 Concepts de réacteurs a sels fondus étudiés dans le monde

En Russie, le programme de réacteurs a sels fondus a démarré dans les années 70. Ces
études avaient pour but 'amélioration du concept MSBR, avec une géométrie homogéne et
hétérogéne, correspondant & des systémes & un et deux fluides respectivement. Les études ex-
périmentales et théoriques ont abouti & la définition d’un réacteur nommé MOSART (MOlten
Salt Actinide Recycler & Transmuter) sans modérateur en coeur de type graphite et conduisant
a un spectre neutronique intermédiaire/rapide. Plusieurs configurations sont proposées selon les
besoins : un réacteur incinérateur simple ou régénérateur en cycle thorium. Le concept est étudié
pour un réacteur de puissance utilisant un mélange de sels de type 15%LiF-58%NaF-27%BeF5 ou
73%LiF-27%BeF2. Les recherches autour du concept MOSART (projets ISTC #1606 et #3749)
sont pilotées par le Kurchatov Institute de Moscou.

L’académie des sciences chinoise (Chinese Academy of Sciences ou CAS) a lancé en 2011
un programme ambitieux de recherche stratégique prioritaire nommé "Advanced Fission Energy
Program", composé de 2 projets : un projet de TMSR, (Thorium Molten Salt Reactor) et un pro-
jet d’ADS (Accelerator Driven System). Avec un budget de 70 millions de dollars, 400 personnes
travaillent au Shanghai Institute of Applied Physics (SINAP) sur les réacteurs a sels fondus et
les réacteurs a combustible solide (pebble bed) au thorium refroidis avec du sel fondu. Un des
objectifs est de construire d’ici 2017 un réacteur de recherche a sels fondus de 2 MWyy, a spectre
thermique, proche du MSRE américain des années 60, puis d’ici 2035 un démonstrateur de ré-
acteur & sels fondus de 100 MWe.

Aux Etats-Unis le concept étudié est un FHR (Fluoride salt-cooled high temperature reac-
tor). Ce type de réacteur a un refroidissement par un sel de fluorures qui permet d’atteindre
de hautes températures, le combustible est & ’état solide et le cycle de conversion est de type
Brayton. Un design complet du FHR n’a pas encore été développé.

Au Japon, un réacteur nommé FUJI de 100 MWe, similaire au MSRE, a été développé par
la compagnie japonaise "International Thorium Energy & Molten-Salt Technology" (IThEMS),
en partenariat avec la république tchéque. Le consortium prévoit de construire dans un premier
temps un réacteur plus petit, de 10 MWe et appelé MiniFUJI, dés qu’un financement additionnel
de 300 millions aura été trouvé.

Au niveau européen, le programme EVOL (Evaluation and Viability Of Liquid fuel fast
reactor system) du 7éme PCRD (Programme Cadre de Recherche et Développement) a été mise
en place depuis 2011. Le CNRS est en charge de ce projet collaboratif Euratom/Rosatom d’un
million d’euros et d’'une durée de 3 ans, qui comporte 4 groupes de travail techniques : "Design
and Safety" (WP2), "Reprocessing" (WP3), "Materials" (WP4) et "Education and Traning"
(WP5). Les travaux menés dans le cadre du WP2 sur le design et la sireté du MSFR s’effectuent
notamment avec des collégues de I'Institut Technologique de Karlsruhe (qui développent un code
simple de neutronique couplé a de la thermohydraulique pour les réacteurs a sels fondus), de
I"université technologique de Delft, du centre de recherche de Dresden-Rossendorf, des écoles po-
lytechniques de Turin et de Milan. Le projet EVOL est couplé au projet MARS de ROSATOM.
Dans la suite du document, nous présentons certains travaux qui ont été effectués dans le cadre
de ce projet, comme le benchmark neutronique du chapitre 2.
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Dans ce chapitre, nous allons tout d’abord expliquer les particularités du concept de
Molten Salt Fast Reactor puis, & travers une présentation détaillée du concept dans le cadre d’un
benchmark, le lecteur se familiarisera avec les phénoménes physiques essentiels de ce réacteur
nucléaire a combustible liquide et ses principes de fonctionnement.
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2.1 Le concept du Molten Salt Fast Reactor

Comme mentionné précédemment, un concept innovant dénommé "Molten Salt Fast
Reactor" ou MSFR (réacteur rapide a sels fondus) a été développé ces derniéres années par les
équipes du CNRS, notamment au LPSC. Il est le résultat d’études paramétriques approfondies
[13] [14] [15] qui ont permis d’explorer différentes configurations du cceur, diverses compositions
du combustible et des performances variées du retraitement du combustible afin d’optimiser le
concept dans le cadre du déploiement & I’échelle mondiale d’un parc de réacteurs de 4™ géné-
ration au thorium. Le MSFR a été reconnu comme une alternative a long terme aux systémes
a spectre rapide a combustible solide. Le forum international Génération IV I'a officiellement
sélectionné, depuis 2008, parmi les systémes dont I’étude doit étre poursuivie.

La principale caractéristique du systéme MSFR en comparaison des concepts de réacteur a
sels fondus étudiés auparavant est la suppression du graphite modérateur et de toute structure
dans le cceur (voir la figure 2.1), conduisant a un réacteur régénérateur a spectre neutronique
rapide avec un cycle de combustible thorium décrit en section 1.2. Le principe fondamental est
que la matiére fissile est contenue dans un sel fondu qui circule dans des pompes et des échan-
geurs de chaleur.

Dans le concept MSFR, comme décrit dans ce chapitre, le retraitement du combustible fait
partie intégrante du réacteur et est effectué durant son fonctionnement. Ceci différe fondamen-
talement des réacteurs & combustibles solides ol le combustible usé est retraité et le combustible
neuf est fabriqué dans des installations spécifiques. Cette particularité permet de faire fonction-
ner le MSFR avec des combustibles variés. Du fait de cette souplesse, le systéme MSFR peut
recevoir une charge initiale fissile composée soit d’233U, soit d’uranium naturel enrichi (& un taux
entre 5% et 30%), soit des éléments transuraniens (TRU) actuellement produits dans les REP
en fonctionnement dans le monde, ou enfin un mélange de ces options [16].

Nous allons & présent présenter point par point les particularités de ce concept.

Séparation liquide/gaz et
systéme de prélevement
pour le retraitement

Pompes

Echangeurs de chaleur

= Couverture fertile

= Sel combustible

Injection de bulles

FIGURE 2.1: Schéma de principe du coeur et des boucles de recirculation du MSFR : sel combustible (en
vert transparent), couverture fertile (en rouge), pompes (en bleu) et échangeurs de chaleur (en orange)
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2.1.1 Le combustible

Le choix du liquide est basé sur les critéres liés aux roles de vecteur de combustible et
de caloporteur, qui pour le concept MSFR sont joués par un seul liquide. Ces critéres sont les
suivants :

4

Une température de fusion pas trop élevée

Une température d’ébullition suffisamment élevée et une faible tension de vapeur
De bonnes propriétés thermiques et hydrauliques

Une grande stabilité du liquide sous irradiation

Une solubilité des éléments fissiles et fertiles suffisante

Pas de production de radio-isotopes difficilement gérables

Une grande transparence aux neutrons

R

L’identification d’un procédé de retraitement du combustible.

Un sel de type fluorure a été sélectionné en tenant compte de tous ces critéres, et du fait
de sa capacité a thermaliser légérement le spectre neutronique, ce qui apporte certains avantages
par rapport a un sel de type chlorure (voir la figure 2.10 ainsi que ’étude décrite dans [17]).

Tous les éléments chimiques initialement présents dans ce sel sont sous forme de fluorures,
donc aussi les noyaux lourds fissiles et fertiles. Ces fluorures de noyaux lourds (NL) correspondent
a deux valences différentes des ions lourds : (NL)F4 (majoritaire pour 'uranium) et (NL)F3. Nous
utiliserons par la suite la notation LiF-(NL)F 3.4).

Le constituant principal du sel combustible est le fluorure de lithium, présenté a 1’état solide
massif sur la photographie de gauche de la figure 2.2. Sa composition a été choisie pour que la
proportion molaire en LiF-(N L)F(g .4) corresponde a un eutectique du systéme binaire LiF-ThFy,
soit 77,5%-22,5%. La quantité de matiére fissile par rapport a celle des noyaux lourds est fixée
afin d’atteindre une température de fonctionnement donnée quand le réacteur sera critique. Les
caractéristiques neutroniques du sel combustible seront présentées et discutées dans la section
2.3.

FIGURE 2.2: A gauche : sel LiF a l’état solide massif (photographie fournie par Véronique Ghetta,
LPSC), a droite : sel fondu (FLi-NaF-KF) a 500°C (photographie fournie par Sylvie Delpech, IPNO)



34 Molten Salt Fast Reactor

Propriétés thermodynamiques

Comme déja mentionnée, la particularité d’un réacteur a combustible liquide est que le
fluide caloporteur est le fluide combustible. Une photographie d’un fluorure a I’état liquide est
présentée sur la photographie de droite de la figure 2.2. Les propriétés thermodynamiques du sel
combustible sont proches du sel LiF-ThF, (proportion molaire 78%-22%), pour lequel des me-
sures récentes donnent les caractéristiques listées dans la table 2.1. Il est important de remarquer
que la plage de mesure de ces valeurs est assez restreinte et, par manque d’autres connaissances,
nous devons extrapoler le comportement de ces variables en dehors de la plage de validité. Au vu
des connaissances sur le design actuel et pour le fonctionnement normal du réacteur, ces données
sont tout a fait satisfaisantes, par contre pour des études d’accidents d’autres mesures devront
étre réalisées. L’importance des connaissances sur les propriétés des sels fondus en situations
accidentelles apparait dans le chapitre 5.

Pour donner des points de comparaison, la densité du sel combustible du MSFR. est en-
viron quatre fois plus importante que celle de I’eau. Cependant la viscosité cinématique ainsi
que la conductivité thermique sont du méme ordre de grandeur que celles de 'eau (viscosité
cinématique de I'eau & 20°C : 1-10% m?/s, conductivité thermique : 0,6 W/m/K). Une bonne
connaissance de ces valeurs est indispensable d’une part pour le développement du design du
réacteur ; la conductivité thermique joue par exemple un role essentiel pour le dimensionnement
des échangeurs de chaleur. D’autre part, la précision sur les connaissances de ces paramétres
est trés importante pour la sireté. Le coefficient de dilatation thermique est déterminant pour
I’évaluation du coefficient de contre-réactions thermiques, qui sera expliqué dans la section 2.3.3.
Hormis les propriétés présentées dans la table 2.1, d’autres propriétés du sel combustible doivent
étre étudiées. Parmi celles-ci nous pouvons citer I’émissivité, la solubilité des différents éléments,
ainsi que le comportement thermohydraulique du sel en contact avec le matériau associé.

TABLE 2.1: Propriétés thermodynamiques du sel binaire LiF-ThFy (78%-22%), mesurées dans le cadre
du projet ISTC #3749 [1§]

Formule Valeur a 700°C Plage doe Cvalldlte,

Densité p (g/cm?) 4,094 - 8,82 - 104 (T, - 1008) 4,1249 [620 - 850]

Viscosité cinématique | 5 54 108 exp (3689 /() 2,46 - 10°6 [625-846]

v (m?/s)
Conductivité thermique | 995 | g 397 . 105 . Ty, 1,0097 [618-747]
A (W/m/K)

Capacité calorifique | ) 119 4 000278 - Tygy) - 10° 1594 [594-634]
Cp (J/kg/K)

Plus largement, du fait de ces propriétés satisfaisantes pour le transport de chaleur, des
fluorures fondus sans noyaux lourds sont également envisagés actuellement en tant que calopor-
teur dans d’autres types de réacteurs nucléaires (FHR, cf section 1.3.3) ainsi que dans d’autres
domaines (fusion, centrale solaire...).
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2.1.2 La couverture fertile

La couverture fertile, qui entoure le coeur du sel combustible et améliore la régénération,
contient également un sel LiF-(NL)F (3.4 avec une proportion molaire identique a celle du sel
combustible (77,5%-22,5%). Toutefois la composition en noyaux lourds est différente : ce sel fertile
ne contient initialement que du thorium, sans ajout de matiére fissile. Les captures neutroniques
sur le thorium ménent & la production d’?33U qui est extrait réguliérement (voir section suivante).

2.1.3 Les systémes de retraitement

Xe stable, He Kr, Tritium
Métaux nobles, Rb, Sr, V. Cs, Ba (27+07 stockés 100 ans
mole/j 0,8 + 0,2 mole/j
A le/j)  (08+ )
= l l
K ‘ - ockage -
8 sfgsoqge e Filtration dans un Ponction - 6 mois Séparation
= [ 5. 700k liquide (Pb ou sel) 0017% J/ 1;[(])??;6;‘( cryogénique
=1 o —_—
8lxs
s < Xe, Kr, He, Tritium
< ~
~[2x
10440 1/j 7
:J Fluoration
Coeur o Bain de bismuth Bain de bismuth
18 m3 9998./U pr saturé en Th = o #Msaturé en Th A e
900-1000K <l S8 —— =8| §
U, Pu N SE 32| 2
Stockagz ‘ 2 cycles ‘ £3 20 cycles f_’; &
77,5% LiF i S 3 S‘_
9 —_— ©
22,5% NL N T N s
Oxidation Extraction
anodique réductrice
Th, Li, F
Fissile initial — |
Surgénération Séparation
260 g/jde VU par absorption
(500 ppm d'232U) S e
Couverture 00/ Fluoration Ponlc;ion
77 m3 &
39,6 1/)
77,5% LiF
22,5% Thy Réinjection

Th, Li, FT

FIGURE 2.3: Schéma de fonctionnement des unités de retraitement associées au réacteur MSFR

Un des avantages spécifiques d’'un réacteur & combustible liquide prend ses racines dans
la possibilité de retraitement relativement simple. En effet, le retraitement ne comporte "que"
de la gestion de fluides. D’une part I'objectif du retraitement est de controler la composition
en noyaux lourds d’un point de vue physico-chimique et d’autre part d’enlever les produits de
fission neutrophages et de maintenir la criticité au cours du fonctionnement du réacteur.

Le fonctionnement du retraitement et ses différentes étapes sont représentés sur un schéma
de la figure 2.3. L’extraction des produits de fission se fait a travers deux principes différents, les
deux ayant lieu pendant le fonctionnement du réacteur :

= une séparation physique des produits de fissions gazeux et des particules en suspension
avec un systéme de bullage, qui se fait en ligne,

= une séparation chimique des lanthanides (produits de fission les plus neutrophages) grace
a des procédés pyrochimiques. Elle est effectuée sur une ponction du sel, correspondant au
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retraitement d’environ 1/1000 du volume de sel par jour dans une unité de retraitement
sur site.

Le pré-dimensionnement des deux systémes a été étudié dans la these [19].

Le systeme de bullage

L’idée d’introduire dans le réacteur un systéme de nettoyage du sel par bullage est apparue
aux cours des expériences avec le MSRE. Un systéme d’injection de gaz avait été introduit dans
la pompe pour des raisons techniques autres que le nettoyage. Les intervenants ont ensuite
constaté que ce systéme avait permis d’extraire une partie des produits de fissions gazeux et des
particules en suspension dans le sel. Cette observation a poussé les chercheurs & concevoir un
systéme d’injection et de séparation de bulles sur le sel combustible, pour améliorer 'efficacité
d’extraction des produits de fission non-solubles, mais également des produits de corrosion. Des
études sur maquettes ont été lancées a cette époque mais sans réalisation concréte avec du
sel. Actuellement un séparateur de bulles est étudié au sein du LPSC, a I’échelle d’une boucle
de fluorure fondu (projet FFFER - Forced Fluoride Flow for Experimental Research [20]). La
construction de cette installation permet aussi de re-acquérir un peu du savoir faire technique
nécessaire a la mise en ceuvre des sels : les matériaux/installations & haute température, le
systéme de pompage, 1’étanchéité...

Sel combustible

Un débit d’environ 7 litres de gaz noble par seconde a été choisi pour étre injecté dans le sel
combustible, correspondant & une proportion volumique d’environ 0,1%. Au démarrage, le gaz
injecté est probablement constitué d’'un mélange de gaz rares (He, Kr et Xe). Apreés la séparation
de bulles, le gaz récupéré est d’abord stocké dans une enceinte pendant environ 20 minutes,
afin de laisser décroitre la majorité des isotopes radioactifs. Pendant le stockage, ’aérosol est
nettoyé par un procédé mettant en jeu un fluide, qui sera & priori du plomb ou un sel. Dans
des conditions adaptées, les éléments non gazeux seront piégés dans le fluide. Le gaz ainsi filtré,
légérement radioactif, est finalement réinjecté dans le sel combustible. Une ponction de 0,017%
des gaz, correspondant a la fraction du volume total de gaz en circulation dii & la production
des produits de fission (PFs) gazeux, permet de laisser décroitre les éléments radioactifs restants
(88Kr et 133Xe) dans un stockage plus long de six mois environ. L’impact de cette extraction
gazeuse sur la stireté du MSFR est présenté dans le chapitre 4.

Sel de la couverture fertile
Des produits de fission sont également produits dans le sel de la couverture fertile, mais en
quantité beaucoup plus faible. Néanmoins, un systéme de nettoyage par bullage est aussi associé
& priori au sel de la couverture fertile.

L’'unité de retraitement

Sel combustible
A T'exception du thorium, les actinides et les lanthanides ont des caractéristiques chimiques
proches, et la séparation chimique des lanthanides n’est possible qu’aprés I’élimination des ac-
tinides du sel combustible. Comme présenté sur le schéma de principe de la figure 2.3, aprés
I'extraction des actinides par les étapes de fluoration et d’extraction réductive sur une nappe de
métal liquide (bismuth a priori), les lanthanides sont extraits par le méme principe d’extraction
réductive. La nappe métallique contenant les lanthanides est alors nettoyée avec un sel chloré. Les
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actinides extraits sont réinjectés dans le sel qui retourne en réacteur. Comme nous le montrerons
par la suite, le réacteur est sous-régénérateur en cceur et surgénérateur avec la couverture fertile.
La matiére fissile, 233U provenant de la couverture fertile, et la matiére fertile, thorium, doivent
alors étre rajoutées dans le sel combustible pour respecter les contraintes de criticité et garder le
sel au point eutectique (77,5%LiF-22,5%(NL)F (3.4)). Le controle du potentiel électrochimique de
la composition se fait en ajustant le rapport de concentration d’uranium de valence 3 sur celui
de valence 4. C’est ce controle du potentiel électrochimique qui permet de maitriser la corrosion
des matériaux par le sel.

Sel de la couverture fertile
L’uranium et les actinides plus lourds produits dans la couverture fertile sont extraits par
un procédé de fluoration. La quantité d’uranium dans la couverture étant beaucoup plus faible,
I’extraction des actinides ne se fait qu’avec cette étape de fluoration. Une partie de I'uranium et
le reste des transthoriens extraits sont alors réinjectés dans le coeur alors que 'uranium excéden-
taire est stocké sur site. Aprés I’étape de fluoration, les produits de fission solubles sont extraits
du sel fertile, avec par conséquent un débit beaucoup plus faible que pour le sel combustible.

2.1.4 Le design du réacteur

Enveloppe combustible
(espace critique)

r ——
L N

réflecteur
haut

& N

4

entrée/sortie
du fluide
intermédiaire

protection couverture
neutronique fertile

f
QUL Uy [

b

systeme de

FIGURE 2.4: Représentation schématique des différents composants autour du coeur du réacteur

La configuration de référence du MSFR est un réacteur de puissance thermique de 3GW,
avec un rendement de conversion d’environ 45%. La figure 2.4 présente une vision conceptuelle
du réacteur permettant d’en nommer et énumérer les différents éléments. Le sel combustible n’est
pas représenté sur ce schéma, il est localisé dans la cavité centrale et le circuit de recirculation.
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Le schéma de la figure 2.4 montre le circuit de recirculation du sel composé de tuyaux, de
pompes (en bleu), d’échangeurs de chaleur (en bleu foncé), de systéme de bullage (en jaune).
Conformément & la définition de 1’Autorité de Streté Nucléaire (ASN [21]), la cavité centrale
joue le réle de coeur neutronique du réacteur car c’est I’endroit ou a lieu la réaction en chaine.
Le volume du sel est de 18 m?. Il est distribué pour moitié dans le coeur et pour moitié dans le
circuit de recirculation, lui-méme constitué de 16 boucles. Le sel circule dans le sens montant
dans la cavité centrale et dans le sens descendant dans les boucles de recirculation. Le temps
de circulation est d’environ 4 secondes. Le cceur du réacteur est entouré de réflecteurs axiaux
en alliage base nickel et de réflecteurs radiaux composés de la couverture fertile entourée a son
tour par une protection neutronique. Cette protection neutronique a pour but de protéger les
échangeurs de chaleur et autres structures externes du flux neutronique provenant du ceeur. Une
étude de cette protection fait I'objet de la section 2.1.5 ci-aprés.

Au dessus des réflecteurs axiaux se placent le réservoir du systéme de bullage et le réservoir
trop-plein, qui permet une variation de volume du sel combustible. L’ensemble de ces éléments
est compris dans I’enveloppe combustible contenant le sel combustible pendant le fonctionnement
du réacteur. Lors de I'arrét du réacteur, le sel combustible est transféré dans des réservoirs de
vidange placés en dessous du réflecteur bas, détaillés dans 'annexe B.

2.1.5 Exemple d’étude du design : la protection neutronique

La protection neutronique a pour but de protéger les structures externes des dégats d’ir-
radiation dus aux neutrons provenant du coeur du réacteur. Jusqu’a présent une configuration
composée de 20 cm de B4C et notée par la suite configuration initiale a été considérée, cela sans
étude spécifique. L’objectif de la présente étude est d’optimiser le choix de la composition et de
I’épaisseur de cette protection.

Suite & une fission, nous pouvons distinguer les neutrons rapides qui sont libérés environ
1071 seconde aprés la fission, et ceux qui sont libérés en moyenne 10 secondes aprés la fission, ap-
pelés neutrons retardés. Les précurseurs des neutrons retardés sont des produits de fission riches
en neutrons qui vont émettre des neutrons par décroissance. Le sel combustible qui circule dans
les échangeurs de chaleur est donc une source intrinséque de neutrons. La protection neutronique
est alors dimensionnée pour que le flux provenant du coeur soit négligeable devant le flux dii aux
neutrons retardés. Tout d’abord nous allons effectuer une comparaison des roles respectifs de la
protection neutronique dans sa configuration initiale et du réflecteur axial (couverture fertile).

La protection neutronique et la couverture fertile

Grace a 'outil MCNP, présenté dans la section 2.2.3, nous pouvons comparer le flux neu-
tronique dans I’échangeur de chaleur provenant du coeur dans des configurations différentes :
avec la couverture fertile et la protection neutronique (1), seulement la couverture fertile (2) ou
seulement la protection neutronique (3). Pour cette étude nous avons considéré une configuration
initiale pour la protection neutronique : une couronne de 20 cm d’épaisseur en B4C. Dans les
simulations MCNP, la géométrie du réacteur est gardée constante pour les trois configurations,
seul le matériau est remplacé par du vide dans les configurations 2 et 3, respectivement pour la
protection neutronique et la couverture fertile. Les résultats sont présentés dans la table 2.2.

Dans la configuration 1, avec la couverture fertile et la protection neutronique, le flux
neutronique dans I’échangeur de chaleur est réduit de 4 ordres de grandeur par rapport au flux
dans le coeur. Le role de la couverture fertile est double : elle réfléchit et absorbe les neutrons,
et elle en crée également un peu via les fissions qui ont lieu dans la couverture fertile. Au vu
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TABLE 2.2: Flux neutronique moyen provenant du coeur (< ®coeur—s Echangeur >) dans I’échangeur de
chaleur pour trois configurations : avec la couverture fertile et la protection neutronique (1), seulement
la couverture fertile (2) ou seulement la protection neutronique (3)

Configuration 1 ‘ Configuration 2 ‘ Configuration 3
< Pooeur > 2 - 10" n/cm?/s
Couverture fertile de 50 cm oui oui non
B4C de 20 cm oui non oul
< @ Coeur— Echangeur > 4-10" n/ecm?/s | 2108 n/ecm?/s | 6 - 102 n/cm?/s

des valeurs du flux dans I’échangeur de chaleur de la table 2.2, la présence de la protection
neutronique derriére la couverture fertile est trés importante pour atténuer le flux neutronique
provenant du coeur et protéger les structures externes. Nous allons & présent optimiser 'efficacité
de cette protection neutronique, 'objectif étant que le flux neutronique provenant du cceur soit
négligeable par rapport a I’autre source de neutrons, les précurseurs de neutrons retardés présents
dans le sel en circulation.

Flux de neutrons dii aux neutrons retardés

La premiére étape consiste en I’évaluation du flux neutronique généré par les neutrons
retardés. Pour cela, nous devons connaitre la source intrinséque de neutrons retardés du sel et le
devenir de ces neutrons : la multiplication, I’absorption et les fuites des neutrons dans I’échangeur
de chaleur. Nous avons effectué des calculs MCNP avec une source de neutrons dans la cellule
modélisant 1’échangeur de chaleur, avec une énergie moyenne de < E€tard¢ > ~ 400 keV, car les
neutrons retardés sont émis a une énergie plus faible que les neutrons prompts (< Ep ™" > ~
2 MeV). A cette fin, nous avons utilisé la géomeétrie telle que définie dans la section 2.2. Nous avons
pu évaluer le flux de neutrons dans I’échangeur de chaleur ®;onp exprimé en n/ cm? /neutrons
source.

Le flux réel dans I’échangeur s’évalue alors de la facon suivante :

D getarde = Source de neutrons retardés - ®ponp

Etant donnée la circulation du sel en 4 secondes, nous prenons I’hypothése d'une distribution
homogene des précurseurs de neutrons dans le sel (en coeur et dans les boucles de recirculation).
Cette hypothése n’est pas valable pour les précurseurs de durée de vie trés courte (groupes 6 et
7 de la table 2.3), qui décroissent majoritairement dans le coeur. Cependant, pour la moyenne
des précurseurs, cette hypothése est une bonne approximation, comme nous le montrons dans la
section 2.3.1.

Avec cette hypothése, nous pouvons alors évaluer la source de neutrons retardés de la maniére
suivante :

q d dés — Volume Echangeur
ource de neutrons retardés = Volume Total * TFission * VRetardés
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TABLE 2.3: Rapports des fractions de neutrons retardés pour I'’>33U en spectre rapide [22]

Groupe des précurseurs T /9 233Urapide
55,9 s 0,0787
24,5 s 0,17230
16,4 s 0,13550
5,85 s 0,18840
2,3s 0,34350
0,54 s 0,06050

0,199 s | 0,02110

N O T W N -

avec :
Trissions - taux de fissions dans le sel combustible,

VRetardés - Nombre moyen de neutrons retardés émis aprés une fission, valeur extraite

de la base ENDF/B-VIIL.1
Volume Echangeur : volume de la cellule utilisée dans les calculs MCNP (5,5 m?),

Volume Total : volume total du sel combustible (18 m?).

Finalement, le flux généré par les neutrons retardés dans I’échangeur de chaleur est approxi-
mativement :

®Retarae = 1 x 10 neutrons/cm? /s

Nous constatons qu’avec la protection neutronique étudiée (couronne de 20 cm d’épaisseur
de B4C), le flux des neutrons provenant directement du cceur est beaucoup plus faible que celui
généré par les neutrons retardés.

Optimisation de la protection neutronique
Nous avons basé cette étude uniquement sur les critéres de conception liés & la neutronique,
en considérant deux matériaux différents : le B4C et 'alliage base nickel composant les réflec-
teurs (composition détaillée dans la table 2.6). Pour chaque matériau, nous avons donc étudié
I’atténuation du flux neutronique, 'effet sur I’évolution du réacteur via le gain de régénération
(voir 'équation 2.8), et la production d’isotopes radioactifs génants.

Le flux de neutrons est atténué dans la matiére selon la loi ¢ppexp(—A-x) ol x est I’épaisseur
de la protection neutronique, A le coefficient de I'atténuation et ¢g le flux incident. A partir de
plusieurs simulations neutroniques avec des épaisseurs différentes, nous avons calculé A et ¢q
pour chaque matériau, comme présenté dans la table 2.4.

Il ressort qu’une protection en B4C permet d’atténuer le flux neutronique plus facilement
qu’avec 'alliage base nickel. Le gain de régénération n’est pas sensible a I’épaisseur de la protec-
tion neutronique, par contre nous pouvons observer une légére différence entre les deux matériaux
due au fait que le B4C capture plus les neutrons, alors que l'alliage base nickel réfléchit davantage
de neutrons vers la couverture fertile et le coeur.

Le coefficient d’atténuation ainsi obtenu nous permet d’ajuster ’épaisseur de la protection
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TABLE 2.4: Flux neutronique dans I’échangeur de chaleur et le gain de régénération pour différentes
épaisseurs des deux matériaux envisagés comme protection neutronique : B4C et alliage base nickel
(NiCrW) ; le coefficient d’atténuation du flux neutronique et le flux incident évalué pour chaque matériau
est également précisé.

Matériau | Epaisseur | Gain de régénération | Flux dans I'échangeur A [em™
[em] kg d’**3U /an] [n/cm?/s| ¢o [n/cm?/s]

B,C 5 95,4 1,9 1012 A= 0,114
B4C 10 95,3 9,6 101! ¢o = 3,3-1012
B4C 20 94,7 3,4 101

NiCrW 5 96,7 6,6 1012

NiCrW 10 95,7 3,4 1012 A = 0,069

NiCrW 20 96,4 1,5 1012 ¢o — 6,2-10'2

NiCrW 40 97,0 4,0 10!

NiCrW 80 96,8 2,7 1010

neutronique afin de satisfaire le rapport de flux neutronique provenant du coeur par rapport au
flux de neutrons retardés (® gerarde) dans échangeur de chaleur, fixé, par exemple, a 10 :

T i~ 10

Cela correspond & I’épaisseur suivante :

B4C :x~ 10,4 cm

NiCrW : x =~ 28,8 cm

Les deux configurations sont alors possibles, méme si le B4C présente un avantage di a un

plus faible encombrement de la protection neutronique. Il est important de mentionner que le
B4C contribue & la production du tritium (*H) dans ce réacteur. Le tritium est un gaz radioactif
(71/2 = 12 ans) difficile & confiner. Il est produit dans la protection neutronique via la réaction :

OB + n — 3H + 4He + *He

La production de tritium dans le B4C a été évaluée a 2 - 102 moles/an (60 mg/an).
Cette production est & comparer a celle qui se fait majoritairement sur le lithium dans le sel
combustible, qui s’éléve & 67 moles/an (200g/an). Nous pouvons donc conclure que la présence
de la protection neutronique en B4C n’a pas une influence importante sur la production du
tritium dans le réacteur. D’aprés cette étude, il semble que les deux matériaux étudiés pourraient
composer la protection neutronique, avec un avantage pour le B4C, car il posséde un meilleur
pouvoir d’atténuation du flux neutronique, ce qui permet une configuration plus compacte des
boucles de recirculation. Cependant, des études de thermomeécanique pourraient donner d’autres
contraintes pour le choix de ce matériau de protection neutronique.
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2.2 Le benchmark neutronique

2.2.1 Les benchmarks

Le design précis du MSFR, est en constante progression, pour des raisons de cohérence il
est pourtant important de considérer un design figé pour pouvoir I'étudier dans des domaines
précis. Ceci concerne notamment 1’étude comparative des outils de simulations ou de méthodo-
logies via un benchmark, tel celui présenté dans cette section.

Fertile salt injection/extraction

meze LLLLLLLL

reflector

Salt-bubbles
'separator

Intermediate salt
output

Salt collectors Fertile blanket

Fuel heat
exchangers

B4C

Intermediate salt

«— input

Salt injectors

ol Reactor vessel
Lower axial
reflector

FIGURE 2.5: Sur la gauche : distribution de température du sel combustible dans le cceur [23] et dans
la boucle de recirculation du MSFR ; Sur la droite : vue schématique d’'un quart du cceur du réacteur et
des systémes ’entourant, le sel combustible circulant dans le sens montant en cceur et descendant dans
les boucles de recirculation

Le projet EVOL a pour but de proposer un design du MSFR (voir figure 2.5), avec la
meilleure configuration du systéme basée sur des études physiques, chimiques et des études de
matériaux. Différents instituts participent & ce projet international, dont les chercheurs impliqués
seront par la suite nommés "les partenaires". Une étape importante du travail au sein du projet
est de comparer entre les partenaires les résultats des calculs définis dans des benchmarks.

Nous cherchons ainsi, a travers une comparaison des caractéristiques neutroniques, thermo-
hydrauliques, cinétiques et dynamiques, a valider les outils de simulations. Pour cela, un premier
benchmark, neutronique, a été défini de maniére a couvrir les caractéristiques neutroniques ainsi
que leur évolution dans le temps : la dynamique. Grace & la faible sensibilité de la neutronique &
la géométrie fine, une géométrie simple a été choisie pour la définition du benchmark neutronique
de maniére a ce que le maximum d’outils soit utilisable pour effectuer les calculs. Les calculs de
ce benchmark ont été définis et réalisés dans le cadre de cette thése.

Un second benchmark, thermohydraulique, est basé sur une géométrie plus complexe et
plus réaliste des conditions du point de vue thermohydraulique, avec comme objectif I'optimi-
sation de I’homogénéité thermique du sel dans le coeur. Finalement, les transitoires du réacteur
sont également étudiés au sein du projet EVOL dans le volet d’analyse de stireté. La suite de ce
chapitre est dédié au benchmark neutronique du MSFR.
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2.2.2 Définition du benchmark neutronique du MSFR

La définition du benchmark consiste en la description d’une part de l'objet d’étude et
d’autre part des résultats demandés et leur forme pour permettre les comparaisons. La confi-
guration du MSFR définie dans le benchmark neutronique est basée sur le design du réacteur
MSFR (voir figure 2.5), mais avec une géométrie simplifiée comme signalée précédemment.

TABLE 2.5: Définition des paramétres du MSFR, pour le benchmark neutronique

Puissance thermique 3 GWqp,
Composition initiale du sel combustible 77,5 % "LiF - 22,5% (Th + fissile)Fy
Température de fusion 565 °C
Enrichissement en “Li 99,999%
Température moyenne 700 °C
Echauffement du sel en coeur 100 °C
Volume du sel combustible 18 m?

- dans le coeur cylindrique 9 m?

- dans les boucles de recirculation 9 m?
Diameétre du cylindre (cceur) 2,255 m
Hauteur du cylindre (coeur) 2,255 m
Temps de circulation du sel 40 s
Densité du sel 4,1249
Coefficient de dilatation 8,82.10* K1
Epaisseur de la couverture fertile 0,5 m

Composition initiale du sel de la couver-

T _
ture fertile 77,5 % "LiF - 22,5% ThF,

Enrichissement en ‘Li 99,999%
Epaisseur de la paroi de la couverture fer- 0,02 m

tile

Epaisseur de la protection neutronique 0,2 m
Composition de la protection neutronique B4C

Densité du B4C utilisée 2,52
Composition du bore naturel utilisée 19,8%(1°B) - 80,2%(''B)
Epaisseur des réflecteurs axiaux 1m

Composition des réflecteurs axiaux et des

parois de la couverture fertile matériau de structures voir table 2.6

La géométrie du coeur neutronique est cylindrique, avec un diameétre équivalent & la
hauteur du cylindre. Les données du design sont résumées dans la table 2.5. Les propriétés ther-
modynamiques du sel combustible et du sel de la couverture fertile & utiliser dans le benchmark
sont celles de la table 2.1, dont les valeurs sont & extrapoler linéairement en dehors de la plage
de validité si nécessaire. A la table 2.5 sont également présentées les dimensions de la couverture
fertile sous forme cylindrique entourant le cceur et les dimensions de la protection neutronique
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ainsi que des réflecteurs axiaux.

TABLE 2.6: Composition initiale (%atomique) du matériau de structures, un alliage base nickel avec une
densité de 10 [24]

Ni \W Cr Mo Fe Ti C Mn Si Al B P S
79,432 | 9,976 | 8,014 | 0,736 | 0,632 | 0,295 0,294 | 0,257 | 0,252 | 0,052 | 0,033 @ 0,023 | 0,004

Le retraitement du sel combustible

Comme expliqué dans la section 2.1.3, le retraitement du sel combustible est composé d’une
unité de retraitement chimique et d’un systéme de bullage. Le systéme de bullage extrait les pro-
duits de fission non-solubles dans le sel & une vitesse équivalente dans la simulation & une période
d’extraction de durée de demi-vie Ty /5 = 30 secondes. Les éléments extraits par ce systéme sont
les suivants : Z = 1, 2, 7, 8, 10, 18, 36, 41, 42, 43, 44, 45, 46, 47, 51, 52, 54 et 86.

Le retraitement chimique se fait sur une ponction du sel combustible & un taux de 40 litres
par jour, ce qui correspond & un retraitement du volume total du sel combustible en 450 jours.
Cette vitesse du retraitement a été choisie pour avoir de bonnes performances au niveau de la
surgénération. Dans la simulation d’évolution du réacteur, les actinides ne sont pas extraits du
sel combustible car il est prévu qu’ils soient directement réinjectés dans le coeur. Les produits
de fission concernés par ce retraitement sont les suivants : Z = 30, 31, 32, 33, 34, 35, 37, 38,
39, 40, 48, 49, 50, 53, 55, 56, 57, 58, 59, 60, 61, 62, 63, 64, 65, 66, 67, 68, 69, 70. En réalité, il
faut associer une efficacité a chaque élément pour chaque type de retraitement, mais pour cette
étude nous considérons tous les éléments pour les deux types d’extraction & la méme efficacité de
100%. Grace a ce retraitement simplifié un état d’équilibre peut étre atteint pour la composition
du sel combustible au bout d’environ 100 ans.

Le retraitement du sel de la couverture fertile

Le sel de la couverture fertile ne contient pas initialement de matiére fissile. Néanmoins,
suite a la capture sur le thorium, de 1'33U est créé et fissionne trés partiellement en générant ainsi
des produits de fission dans la couverture fertile. Ces produits de fission sont également extraits
du sel de la couverture fertile par les deux principes décrits plus haut. Le systéme de bullage as-
socié est supposé avoir les mémes vitesses de nettoyage et efficacité que celles du sel combustible.
Le retraitement des produits de fissions solubles a, lui, une vitesse de retraitement chimique plus
faible de seulement 0,4 litre par jour, ce qui correspond a un retraitement du volume total (7,3
m?) en 19250 jours (52,7 ans). Comme il a été présenté sur le schéma 2.3, 'uranium créé dans
la couverture fertile est extrait du sel pour ensuite étre injecté dans le sel combustible ou stocké
sur site. Dans la simulation d’évolution du réacteur, les isotopes de I'uranium et des noyaux plus
lourds sont alors extraits de la couverture fertile par un retraitement de 40 litres de sel fertile
par jour, soit le volume total en 6 mois.

Les alimentations
Dans la simulation d’évolution du réacteur, il est également nécessaire de rajouter de la
matiére. Pour le sel combustible, deux contraintes doivent étre respectées dans la simulation :
celle de garder le réacteur critique et celle de rester sur le point eutectique du sel (LiF 77,5 %mol
-(NL)F4 22,5 %mol) controlé par I'ajout de thorium et d’?33U. Pour I'évolution de la composition
du sel de la couverture fertile, il n’existe qu'une seule contrainte : respecter les proportions du
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sel au point eutectique controlé par 'ajout de thorium.

Matiére fissile au démarrage

La matiére fissile de référence utilisée dans le MSFR est 1'*23U, qui n’existe pas dans la
nature. D’autres types de démarrage sont alors envisagés. Une étude des différentes possibilités
de démarrage du MSFR est présentée dans larticle [16]. Dans le cadre de I’étude comparative
nous étudions deux compositions initiales de matiére fissile basiques I'une étant composée exclu-
sivement d’?33U et I'autre du vecteur isotopique de transuraniens d’un combustible UOX issus
de REP pour un taux de combustion de 60 GW-jour/tonnes et aprés 5 ans de stockage, comme
détaillé dans la table 2.7.

TABLE 2.7: Proportion des isotopes dans le vecteur des transuraniens issus de REP sans multi-recyclage
pour un taux de combustion de 60 GW-jour/tonnes et aprés 5 ans de stockage [25]

Isotope 237Np 238Pu 239Pu 24OPu 241Pu 242Pu 241Am 243Am 244Cm 245Cm
Proportion | 6,3% | 2,7% | 45,9% | 21,5% | 10,7% | 6,7% | 3.4% | 1,9% | 0.8% | 0,1%

L’évolution des matériaux de structures et de la protection neutronique est également étu-
diée dans le benchmark sans tenir compte d’aucun remplacement, donc d’aucun retraitement
associé a ceux-ci. Les réflecteurs axiaux sont découpés en tranches d’un rayon équivalent a celui
du ceeur du réacteur, permettant ainsi une étude en profondeur du matériau (0-2 cm, 2-6 cm,
6-14 cm, 14-30 cm, 30-62 cm). Les résultats obtenus au LPSC pour ce benchmark sont présentés
dans la section 2.3 et sont suivis d’'une comparaison avec les résultats d’autres partenaires, aprés
la présentation des outils de simulation utilisés.

2.2.3 L’outil de simulation utilisé au LPSC

Les réacteurs a sels fondus ayant un fonctionnement et une gestion différents des réac-
teurs a combustible solide, des outils spécifiquement conc¢us pour simuler ces réacteurs ont été
développés au sein du LPSC depuis de nombreuses années. L’'idée fondamentale est le couplage
d’un code de neutronique & un code d’évolution de matiére. Cet outil a déja été validé vis-a-vis
d’autres codes pour les réacteurs en spectre neutronique thermique MSRE et MSBR [13] [12].
Le but de la comparaison dans le cadre de ce benchmark est sa validation avec le MSFR, qui a
une configuration trés différente du MSRE et du MSBR. 1l se différencie principalement par son
spectre neutronique rapide.

Codes neutroniques

Les simulations numériques de la neutronique ont pour objectif de reproduire le transport
des neutrons dans le coeur en vue d’obtenir les différentes propriétés de celui-ci (flux, taux de
réaction...). Il existe deux grandes familles de programmes de simulations neutroniques : les codes
déterministes et les codes stochastiques. Les premiers sont basés sur la résolution de 1’équation
de transport neutronique (voir I’équation 2.1), qui est 'adaptation de I’équation de Boltzmann
aux neutrons. Compte-tenu de la complexité du probléme, due a la dépendance du flux a 8
variables, de nombreuses hypothéses simplificatrices doivent étre posées pour la résoudre : une
discrétisation en énergie (interprétation multi-groupe) et de I'espace notamment.
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19¢(E,t,7,
,M = Fuite — Perte + Gain

v ot
19¢(B,t,70) < LY B .
U(at) = [Q . ? - ET] ¢(E,t,T, Q) +/ / EE’,Q”%E,Q . ¢(El,t,T, Q/) dE' d&Y
Q/ E/ ~ .
+/ / xe'(E) - S5 - ¢(E',t,7,Q) dE' dQ' (2.1)
avecl :

o(E,t,7 Q) : le flux de neutrons d’énergie F, v la vitesse a linstant ¢, avec les
coordonnées spatiales 7 et les coordonnées angulaires €2,

Y1 = Sabsorption + fQ fE Yo p o AE d€Y : la section efficace totale, composée
de la section efficace d’absorption et de diffusion des neutrons prompts d’énergie F
dans la direction ) vers 1’énergie E' dans la direction ',

Xg'(F) : la probabilité d’émission des neutrons d’énergie F, suite & une fission avec
un neutron incident d’énergie F’.

Le second type de simulations est quant a lui basé sur une approche probabiliste visant
a reproduire ’ensemble statistique des particules. L’avantage des codes probabilistes est la pos-
sibilité d’utiliser des géométries complexes en 3D, avec un spectre en énergie continu. Un des
désavantages des codes probabilistes est le temps de calcul associé relativement important, ce
qui n’est pas un réel probléme vu les outils informatiques puissants d’aujourd’hui. C’est un code
probabiliste qui est utilisé ici comme base de 1'outil développé pour la simulation du réacteur a
sels fondus.

Code neutronique probabiliste MCNP

MCNP (Monte Carlo N Particles) est un code de transport Monte Carlo développé au
Los Alamos National Laboratory [26]. Le principe de base d'un code Monte Carlo est de suivre
la propagation d’une particule dans la matiére en appliquant les lois caractéristiques de ce mou-
vement. En partant de la naissance du neutron, MCNP détermine successivement : la position de
la prochaine interaction, I'isotope sur lequel I'interaction se produit, et enfin le type de réaction.
Chaque décision est tirée aléatoirement tout en respectant les contraintes physiques : les sections
efficaces d’interactions et les abondances des isotopes.

Pour un calcul MCNP, nous devons définir la géométrie, découpée en cellules. Pour chaque
cellule il faut donner la densité, la température et la composition en isotopes, considérées comme
homogénes a 'intérieur d’une cellule. Ensuite doivent étre fournies les sections efficaces d’inter-
action en fonction de l'énergie (04 (E)) de chaque isotope i utilis¢ dans la simulation pour une
température donnée T'. La préparation des sections efficaces est expliquée dans le paragraphe sui-
vant. En sortie, MCNP fournit le coefficient de multiplication keg, les sections efficaces moyennes
de réactions, le flux neutronique ainsi que le spectre en énergie des neutrons pour chaque cellule.

1. Cette équation tient compte seulement des neutrons prompts. Les équations des neutrons retardés couplées
a celles des neutrons prompts doivent également étre prises en compte dans la résolution du probléme.
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Fonctionnement du code d’évolution

Le code de transport de neutrons ne fournit des informations qu’a un instant donné de
la vie du réacteur. Comme nous nous intéressons a l’évolution temporelle du réacteur, le code
MCNP doit étre couplé & un code d’évolution des matériaux. Le fonctionnement schématique de
I’ensemble des modules autour du code MCNP est présenté sur la figure 2.6.

(T =T N
ERE module “utilisateur”
Géometrie Parameétres d’évolution
' R
REM
Code d’évolution
des mateériaux piloté par la précision

£ s
o e
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FIGURE 2.6: Schéma du fonctionnement du code d’évolution autour du MCNP

Le code de simulation utilisé pour le calcul d’évolution du réacteur est écrit dans I'envi-
ronnement DALI développé par Daniel Heuer en langage C au LPSC. L’environnement DALI est
une boite & outils regroupés sous forme de modules caractérisés par une fonctionnalité propre.
Pour une évolution du réacteur, un module principal dédié a un concept donné, ici ERE (Evolu-
tion d'un REacteur), permet de définir une séquence d’appel des modules spécifiques. Le module
en charge de I’évolution, appelé REM (Régles pour les calculs d’Evolution avec MCNP), évalue
I’évolution de la concentration de chaque isotope N;(t) selon 'équation de Bateman modifiée :

al\gt(t) Y (Rj%/gj(E)qb(E,t)dE - )\ij%z) N; (1)

J

- (/ oi(E)p(E, t)dE + \; + Afe”> N;(t) + Alimentation(t) (2.2)

avec :
0;(E) : la section efficace microscopique de réaction sur l'isotope 7,

Rj_,; : le rapport de branchement de l'isotope j vers l'isotope ¢ par réaction,

A;j @ la constante de décroissance radioactive de isotope j,
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D;_,; : le rapport de branchement de I'isotope j vers isotope ¢ par décroissance,

ATe" : la constante d’extraction représentant la disparition de lisotope i par le
retraitement.

L’équation de Bateman modifiée fait le bilan des gains et pertes de I’abondance d’un iso-
tope en prenant en compte les réactions induites par les neutrons, les décroissances nucléaires
et l'extraction du retraitement. Cette derniére est simulée & travers une constante de désinté-
gration afin de prendre en compte de maniére identique la compétition entre le retraitement et
la désintégration nucléaire. La constante d’extraction peut étre évaluée de la facon suivante :
AT = In(2)/Ty /2 = 1/Tretraitement- Pour les isotopes concernés par I'unité de bullage nous
écrivons usuellement une durée de demi-vie équivalente pour le retraitement. Pour 'unité de
retraitement chimique, nous fixons la vitesse de retraitement, par exemple, 40 litres par jour, ce

qui donne directement le temps de retraitement Tetraitement = %.

Le développement de l'outil est décrit plus en détails dans [13], [19] et [12].

2.2.4 Les bases de données des sections efficaces

Les sections efficaces d’interaction des différents isotopes avec les neutrons sont connues
grace aux expériences et leur confrontation avec les modéles théoriques. Il existe plusieurs bases
de données qui appliquent des évaluations & priori différentes. Ces bases de données sont mises
& jour réguliérement avec de nouvelles évaluations des données. La base principalement utilisée
dans REM/ERE, est ENDF/B-VI, a cause de son effet pessimiste sur la régénération du MSFR
afin d’avoir des résultats conservatifs. Cependant, les sections efficaces du “Li et du fluor sont
extraites de la base JENDL-3. Une étude de sensibilité des calculs aux bases de données est
présentée dans la section 2.3 ot nous présentons les calculs d’évolution faits avec la base JEFF-
3.1 plus récente.

Les bases de données contiennent des informations sur les sections efficaces et leur évolution
avec la température dans un format spécifique appelé ENDF. Ce format peut étre lu avec le
logiciel NJOY, qui prépare les sections efficaces pour chaque température.

Dans notre code d’évolution, ’appel & NJOY pour la préparation des sections efficaces
est géré par le module ACE. C’est-a-dire que si 'utilisateur a demandé la section efficace d’un
isotope d’'une base de données a une température donnée, qui n’existait pas jusque la, alors
elle sera automatiquement construite au cours de ’exécution du code d’évolution. L’utilisateur
peut également définir un ordre de priorité sur les bases des données a utiliser, ou méme donner
directement la base de données & utiliser pour chaque isotope.

2.3 Reésultats du benchmark neutronique

La définition du benchmark et l'outil de simulation étant présentés, cette section est

dédiée aux calculs réalisés dans le cadre du benchmark et & la présentation des résultats obtenus.

Comme déja mentionné dans la partie 2.2.2, grice au retraitement du sel combustible,

un état d’équilibre de la composition du sel est atteint au bout d’'une centaine d’années de

fonctionnement. Les calculs statiques des compositions initiales et & 1’équilibre sont exposés en

premier : calculs de criticité, de coefficients de contre-réaction, de fractions de neutrons retardés...

Les calculs d’évolution du réacteur, donc de la composition du sel, sont explicités ensuite,

dans la section 2.3.4. Pour finir, nous concluons sur les comparaisons des résultats statiques et
d’évolution avec ceux fournis par d’autres partenaires du projet EVOL.
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2.3.1 Fraction de neutrons retardés

Comme déja expliqué préalablement, il existe des neutrons prompts, qui sont émis lors
de la fission et des neutrons retardés, qui eux sont émis en moyenne une dizaine de secondes
plus tard. Le comportement du réacteur est sensible aux neutrons retardés car leur proportion
par rapport aux neutrons prompts augmente le temps de génération des neutrons, c’est a dire le
temps moyen entre la fission qui crée le neutron et celle qui sera induite par ce neutron.

Dans les bases de données, nous pouvons trouver ngmpt(En), le nombre de neutrons
prompts émis lors de la fission de I'isotope ¢ fonction du spectre neutronique, et v, . .:(Ey), le
nombre de neutrons retardés émis suite a une fission de ce noyau. Cette derniére valeur ne dé-
pend pas fortement du spectre neutronique. Une premiére évaluation de la fraction des neutrons

retardés exprimée en pcm? est alors donnée par :

1 Noyaux i
By = Z 7_}' ) < Vyetardé = (2 3)
total 18510M 4 i .
fission i < Vprompt >+ < Vretardé >

Les valeurs moyennes de v* nécessitent la connaissance du spectre neutronique ¢(E) :

, [#(EW(E)E
<V >= 2.4
v [ &(E)dE (24)
Pour évaluer (g, nous faisons ’approximation que < Vf, ctarde = f;etardé(O,él MeV), car

0,4 MeV correspond environ & 1’énergie moyenne des neutrons. Les valeurs de vyetqrg¢ sont en
effet quasi constantes dans la base ENDF /B-VIIL.1, utilisée ici. Il est a noter que < Vérompt > est
évalué dans le code MCNP, qui extrait ces données de la base choisie pour la simulation, soit
ENDF/B-VIL

Les neutrons retardés ne possédent pas le méme spectre en énergie que les neutrons prompts.
Ils ont une énergie généralement plus faible et ils sont ainsi plus efficaces pour provoquer des
fissions. Cet effet est évalué directement par MCNP, puis est pris en compte via la fraction de
neutrons retardés efficace B.ys, calculée d’aprés la formule suivante :

keff - kprompt

(2.5)
kers

Berr =

Dans ce cas, nous avons la méme base de données pour les valeurs de I/f;emrdé
(ENDF/B-VI ou JEFF-3.1).

Pour évaluer la fraction de neutrons retardés utile pour la réaction en chaine, il faut égale-
ment prendre en compte la circulation du sel combustible dans les boucles de recirculation. Les
précurseurs étant emportés par la circulation du fluide, des neutrons retardés peuvent étre émis
dans une partie de la boucle de recirculation et ainsi ne pas contribuer & la réaction en chaine en
ceeur. L’évaluation de l'effet de cette circulation du sel est complexe et doit se faire avec un code
couplant la thermohydraulique et la neutronique avec un suivi des précurseurs afin de connaitre
la distribution spatiale des émissions de neutrons retardés.

Nous présentons ici un modéle simplifié pour évaluer l'effet de la circulation du sel sur
la fraction de neutrons retardés utile. L’approche a été reprise des travaux de la thése [27]. 11
s’agit d’'un modéle & une dimension. Nous suivons ’entrée et la sortie des précurseurs du coeur
en considérant 'importance de leur contribution & la réaction en chaine égale a 1 en cceur et
0 dans les boucles de recirculation. Comme il a été montré dans |27], la forme du flux selon la

i
et de Vot

2. La notation usuelle pour la fraction de neutrons retardés est le pcm (1 pour cent mille = 10'5)
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TABLE 2.8: Fraction de neutrons retardés utile a la réaction en chaine [, avec les valeurs intermé-
diaires de son évaluation, pour trois compositions du sel combustible étudiées : la composition initiale
avec démarrage aux TRU, a I'*23U et la composition a I’équilibre

Démarrage a 1'>33U | Démarrage aux TRU | Equilibre

< Vprompt > 2,497 2,935 2,506

< Vretardé > 0,00829 0,01009 0,00905
Bo 330,8 pcm 342,6 pcm 359,7 pcm
Befr 320,35 pcm 312,76 pcm 342,63 pcm
Butite/ Beff 0,529 0,529 0,529
Butile 169,46 pcm 165,45 pcm 181,25 pcm

hauteur Z n’influe que peu sur la fraction de neutrons retardés utile. Nous considérons donc
la création des précurseurs selon une distribution sinusoidale en coeur et nulle dans les boucles
de recirculation. La fraction de neutrons retardés utile est alors évaluée selon la formule suivante :

> [ cpi:

5uie:56ff : (26)
" Z/Cz(z)dz

avec :
C; : la densité des précurseurs du groupe ¢ de neutrons retardés,

P; : la probabilité des précurseurs du groupe i de décroitre en coeur.

Pour la configuration du MSFR actuelle, la fraction de neutrons retardés utile pour la
réaction en chaine est diminuée par quasiment un facteur un demi par rapport a Sy (voir table
2.8). En effet, dans ce modéle, pour une circulation trés rapide, la distribution des précurseurs
serait homogéne en coeur et hors coeur ; du fait de la distribution volumique du sel de moitié en

coeur (Yseeur — 1/2) ce facteur correctif a une limite de 0, 5.
Viotal

Les travaux de [28] ont montré que la forme de ’écoulement du sel combustible a une
influence non négligeable sur le facteur correctif allant jusqu’a 20-30%. En effet, plusieurs effets
peuvent modifier la valeur de ce facteur correctif. D’une part, si ’écoulement du sel combustible
est tel qu’il y a de la recirculation prés d’une paroi par exemple, les précurseurs de neutrons
retardés qui sont créés ou passent dans cette zone restent plus longtemps en coeur. D’autre part,
I'importance de I’endroit d’émission des neutrons n’est pas homogéne en coeur. Le neutron émis
au centre du ceeur a statistiquement une contribution plus importante & la réaction en chaine
qu’un neutron émis prés de la paroi. La production des précurseurs est distribuée selon la méme
forme : plus important au centre qu’aux bords. Quand le sel combustible est injecté en bas du
ceeur, la composition est homogéne, donc la distribution des précurseurs également. Ainsi une
partie des précurseurs créés au centre du coeur lors d’un tour décroit prés des parois durant les
cycles de recirculation suivants. Il y a donc un effet globalement négatif sur le facteur correctif,
di & 'homogénéisation du sel combustible dans les boucles de recirculation.
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2.3.2 Ciriticité et flux neutronique

Il est intéressant d’étudier I'inventaire initial critique de la matiére fissile pour les deux
types de démarrage présentés en section 2.2.2. Pour ce faire, nous fixons la proportion de noyaux
lourds & 22,5%mol. L’ajustement se fait alors en équilibrant la proportion de matiére fissile par
rapport au thorium. Pour le démarrage avec des transuraniens, c¢’est un facteur multiplicatif des
proportions du vecteur isotopique des TRU, présentés dans la table 2.7, qui est alors ajusté.

Ce calcul est effectué en utilisant deux bases de données de sections efficaces neutroniques :
ENDF/B-VI et JEFF-3.1.

TABLE 2.9: Inventaire initial ajusté pour atteindre kcrs = Butite + Kkprompt = 1 pour deux types de
démarrage (TRU et 233U) et pour deux bases de données (ENDF /B-VI et JEFF-3.1)

Démarrage a 1'233U

ENDF/B-VI JEFF-3.1
Kprompt = 0,99835 £ 3 pem | Kprompt = 1,00060 + 50 pcm
keg — 1,00005 £+ 3 pcm ke — 1,00230 £ 50 pem

233U | 2,515 % 4 861,5 kg 2,616 % 5 056,7 kg
282Th | 19,985 % 38 465 kg 19,884% 38 270 kg

"Li 77,499% 4 504,5 kg 77,499% 4 504,5 kg

Li 0,0775% 4,5 kg 0,0775% 4,5 kg

DR 167,5% 26 402 kg 167,5% 26 402 kg

Démarrage aux TRU
ENDF/B-VI JEFF-3.1
Kprompt = 0,99832 & 3 pem | Kprompt = 0,99917 & 67 pcm
keg = 1,00002 £+ 3 pcm keg — 1,00087 £ 67 pcm

BTNp | 0,405 % 792,58 kg 0,397 % 786,07 kg
Z8pu | 0,174 % 341,054 kg 0,17 % 338,26 kg
29pu | 2,95 % 5 823 kg 2,89 % 5 775 kg
20py | 1,38 % 2 739 kg 1,35 % 2 716 kg
2Py | 0,69 % 1 368,8 kg 0,67 % 1357,5 kg
22pu | 043 % 860,63 kg 0,422 % 853,56 kg

Pu 5,64 % 11 925 kg 5,51 % 11 826 kg
Am | 0,22 % 434,95 kg 0,214 % 431,38 kg
23Am | 0,12 % 245,15 kg 0,1197 % 243,14 kg
24Cm | 0,052 % 103,69 kg 0,050 % 102,85 kg
245Cm | 0,0065 % 13,040 kg 0,0063 % 12,933 kg
TRU @ 6,43 % 12 722 kg 6,30 % 12 616 kg
22Th | 16,07 % 30 765 kg 16,2 % 31 408 kg

TLi | 77,499 % | 4481,025 kg | 77,499 % 4 537 kg

SLi | 0,0775 % kg 0,0775 % kg

9F 167,5 % 26 265 kg 161,7 % 25 670 kg

Nous pouvons observer dans la table 2.9 une différence importante entre les inventaires
initiaux critiques pour les deux bases de données, surtout dans le cas du démarrage a 1'*33U. Cet
écart peut s’expliquer par les différentes évaluations des bases de données des sections efficaces
de capture et de fission d’une part, et d’autre part de la variation du spectre neutronique due
principalement aux sections efficaces de diffusion des noyaux légers (voir figure 2.11). Afin de
mieux comprendre l'origine de ces différences, nous avons considéré les taux de réactions de la
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composition de démarrage a 1'>33U présentés dans la table 2.10.

TABLE 2.10: Taux de réactions d’une composition initiale de démarrage du réacteur a 1'*33U (détaillée
dans la colonne gauche de la table 2.9) pour deux bases de données ENDF/B-VI et JEFF-3.1

Taux de réaction

7 = No¢ [mol/day]

Taux de fission 233U
Taux de capture 233U
Taux de fission 232Th
Taux de capture 232Th

Taux de capture Li

Taux de capture “Li
Taux de capture F
Taux de capture Total
Taux de fission Total
Incertitude statistique

kprompt

Incertitude statistique dk

ENDF/B-VI

13,1
1,56
0,23
15,1
5,9 106
6,9 1073
0,15
16,8
13,3
<2%
0.99835
3 pcm

JEFF-3.1
13,1
1,36
0,25
15,9

6,0 10°°
7,6 1073
0,13
17,3
13,3
<2%
0.97788
79 pcm

Nous pouvons remarquer 'importance significative des sections efficaces de capture de
233U et du 22Th, deux effets qui tendent & se compenser. La section efficace de 1'*?3U étant
mal connue, les évaluations présentent des écarts importants, comme nous pouvons le constater

sur la figure 2.7.

Section efficace de capture de 1’233U [barn]

100 grrrr

L

10 — ENDF/B-VII| 3

;w — JEFF-3.1 ]
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i 1 "'h-\\ |

e \\\\ 3

n e ]

L \\ ]
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FIGURE 2.7: Sections efficaces neutroniques de capture (n,y) de I'>33U extraits des bases ENDF/B-VI,
ENDF/B-VII.1 et JEFF-3.1

Nous y observons que la région des résonances non-résolues ne commence pas a la méme
énergie pour les trois bases de données représentées. De plus, dans la zone des neutrons rapides
(1 MeV - 20 MeV), nous observons des différences relativement importantes jusqu’a un facteur
de 10. Dans la zone épi-thermique entre 0,001 MeV et 0,01 MeV, ou le flux neutronique est
trés important, les sections efficaces de capture de 1'*23U sont également différentes. Méme si
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les écarts sont moindres qu’en zone rapide, ils peuvent expliquer une partie des différences de la
table 2.10.

Les évaluations de la section efficace de capture de 232Th, illustrées sur la figure 2.8, pré-
sentent des légers écarts entre les évaluations ’ENDF /B-VI et de JEFF-3.1 dans certaines zones
en énergie avec une superposition quasi-parfaite dans la région des résonances 10 eV - 5 keV. Ces
légers écarts semblent jouer un réle important cumulé & un déplacement du spectre neutronique
provenant des sections efficaces de diffusion du fluor et lithium 3, détaillées dans la suite du pa-
ragraphe.

?10000: T T T T T T
& E 3
£ 1000k ]
= E 3
E £ ]
< 100¢ — ENDF/B-VII
E 3 — JEFF-3.1 E
o 10 — ENDF/B-VI
E] E 1
g 1k 3
[3] E 3
3 F 3
o 0’15’ 3
g F E
& 0,01 3
o E =
& o0001f .
0’0001 L L1l L Lol L L1l L L1l L1l Lol
1e-05 0,0001 0,001 0,01 0,1 1 10

Energie des neutrons [MeV]

FIGURE 2.8: Sections efficaces neutroniques de capture (n,y) du 23?Th extraits des bases ENDF/B-VI,
ENDF/B-VII.1 et JEFF-3.1
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FIGURE 2.9: Spectre neutronique de la composition de démarrage 4 1'233U, aux TRU et de la composition
a I’équilibre, utilisant la base de données JEFF-3.1

3. Comme mentionné dans la section 2.2.4, les sections efficaces de fluor et de 7Li utilisées dans les calculs
d’ENDF/B-VI sont extraits de la base JENDL-3
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Nous avons évalué le spectre neutronique pour les deux compositions au démarrage a
1'233U, aux TRU, et pour la composition & 'équilibre (voir figure 2.9). Nous pouvons voir une 1é-
gére différence entre les trois spectres. Le spectre neutronique pour la composition au démarrage
aux TRU est légérement plus rapide que les deux autres, et celui a I'*23U plus thermique. Le
spectre neutronique est globalement rapide mais du fait des noyaux légers de fluor et de lithium
principalement, le spectre est 1égérement thermalisé, illustré via la comparaison avec les spectres
d’'un REP et d'un réacteur a neutrons rapides refroidi au sodium (RNR-Na) sur la figure 2.10.

100

E RNR-Na

106 I MSFEW N
7 r TN
‘f’g 107 | - J/f\ MW\ |
< REP
E /“\”‘““M \\
E 108 / B e
x r ]
© 10° {

3 fl'w w
10-10_ NTIT I YOTTY ,ﬁ/

102 10* 1 10 10® 10® 10* 105 10° 107
Energie des neutrons [eV]

FIGURE 2.10: Spectre neutronique d’'un REP (en bleu), d’un réacteur a neutrons rapides refroidi au
sodium (en rouge) et du MSFR (en vert)

Comme nous pouvons voir sur le graphique de gauche de la figure 2.11, les sections
efficaces du '9F et du "Li, isotopes en grande quantité dans le sel combustible, présentent des
pics de résonances de diffusion élastique et inélastique dans cette région, qui caractérisent le
spectre. Notamment, nous pouvons observer l'effet des pics de résonance des sections efficaces
sur le spectre neutronique dans la région entre 0,01 MeV et quelques MeV.

Nous avons également étudié 'influence des bases de données sur le spectre neutronique,
présentée sur le graphique en bas de la figure 2.11. Pour le sel combustible de démarrage a 1'>33U,
seuls 4 noyaux sont présents dans la composition initiale. Cette composition a alors été utilisée
pour étudier la sensibilité aux bases de données. Nous observons un écart non négligeable dans la
région des énergies de neutrons entre 0,1 MeV et 1 MeV. La base de données JEFF-3.1 prédit un
spectre légérement plus rapide que les bases ENDF/B-VI et JENDL-3. En plus des différences
importantes déja signalées entre ces deux bases de données sur la section efficace (n,y) de 1'*33U,
la section efficace inélastique du fluor a également été évaluée différemment dans les deux bases
de données, comme montré sur la figure 2.11 (a droite). Ces différences de sections efficaces per-
mettent bien d’expliquer une partie des écarts observés sur les spectres neutroniques. De fagon
plus générale, nous avons pu également vérifier que le spectre est sensible au choix de la base de
données essentiellement a cause des sections efficaces des noyaux légers, 19F et "Li, et non des
noyaux lourds.
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FIGURE 2.11: A gauche : Section efficace de diffusion élastique du '°F et du “Li, et section efficace de
diffusion inélastique du '°F extraites de la base JENDL-3; & droite : Sections efficaces de diffusion inélas-
tiques du 9F extraites des bases JENDL-3, ENDF/B-VI et JEFF-3.1; En dessous : Spectre neutronique
pour la composition du démarrage & 1'**3U calculé avec les bases de données JENDL-3, ENDF /B-VI et
JEFF-3.1

Apreés avoir étudié le flux neutronique dans le cceur du réacteur, nous nous intéressons
a la distribution spatiale du flux neutronique dans le réacteur. Le flux de neutrons intégré sur
I’énergie et moyenné sur chaque cellule est présenté dans la table 2.11. Nous pouvons remarquer
que le flux dans I’échangeur de chaleur est inférieur d’un facteur 1000 & celui en coeur. Il est
important de remarquer que ce flux ne présente que les neutrons qui viennent directement du
coeur. Comme montré dans la section 2.1.5, la contribution essentielle du flux neutronique dans
I’échangeur de chaleur provient des précurseurs des neutrons retardés.
Le flux neutronique est évalué a environ 10*® n/cm? /s en surface des structures entourant le
ceeur. Dans la partie 2.3.5, nous discutons des effets d’irradiation neutronique sur les matériaux
de structure.
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TABLE 2.11: Flux neutronique total dans différentes cellules du réacteur extrait des simulations neutro-
niques

en neutrons/cm? /s

Flux moyen en coeur 3,413 1071
Flux moyen a la paroi de la couverture fertile 9,5 1014
Flux moyen au réflecteur supérieur (prés de la surface) 9107
Flux moyen au réflecteur inférieur (prés de la surface) 9101
Flux moyen dans I’échangeur de chaleur 3,5 101!
Flux moyen dans la couverture fertile 2,1 1014

2.3.3 Coefficients thermiques de contre-réactions

Le coefficient de contre-réactions est trés important pour la streté. Il est évalué en
calculant la variation du coefficient de multiplication k£ en fonction de la température. Des confi-
gurations identiques du réacteur a deux températures différentes, 925 K et 1025 K, sont utilisées
pour évaluer ces coefficients de multiplication. Le coefficient des contre-réactions est déterminé
de la fagon suivante :

dk k(1025K) — k(925K)

Bkl K) =
dT(975 ) 100K

La dilatation du sel induite par la variation de température est une des composantes du
coefficient de contre-réactions et sera appelé ici (%) Dilatation- D1 au fait que le sel combustible
joue également le role de caloporteur, le coefficient de vide du caloporteur est donc équivalent
en premiére approximation a leffet di a la dilatation du sel combustible. L’autre composante
des contre-réactions est appelée l’effet Doppler et est due aux élargissements des résonances des
sections efficaces avec la température. Cet effet s’explique par I'agitation thermique des noyaux
cibles sur lesquels arrivent les neutrons. Tous les pics d’absorption de neutron d’un tel noyau
s’élargissent, voir le schéma de la figure 2.12.

(2.7)

0,7
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0,2
0,1

0

(unité arbitraire)

0 1 2 3 4 5 6 7 8
Energie du neutron incident (unité arbitraire)

Section efficace d'absorption

FIGURE 2.12: Représentation schématique de l’élargissement d’un pic de résonance dans la section
efficace d’absorption en rouge pour Ts, en bleu pour Ty, avec Ty > T4

Les évaluations du coefficient de contre-réactions et de ses deux composantes ont été réali-
sées selon la formule 2.7, et sont présentées dans la table 2.12. Seules les incertitudes statistiques
(égales a 1o) associées au calcul MCNP présentées sont mentionnées.
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TABLE 2.12: Coefficient de contre-réactions total et ses deux composantes due a 'effet Doppler et a la
dilatation pour trois compostions du sel combustible en démarrant le réacteur & '>23U et aux TRU ainsi
que la composition a I’équilibre

Composition dk/dT Doppler = dk/dT Dilatation = dk/dT Total
Initiale démarrage a '’*33U || -3,74 +0,19  -3,26 +0,19  -6,67 =+ 0,19
Initiale démarrage aux TRU | -1,79 +0,19  -2,73 4+0,19 | -3,76 +0,18
Equilibre -234  £0,19 | 298 +0,19 | -507 40,19

Le coefficient de vide du caloporteur, qui pour d’autres réacteurs en spectre rapide peut
entrainer une augmentation de réactivité, implique dans le concept MSFR une diminution de
réactivité, comme présenté dans la table 2.12. La dilatation du sel combustible implique donc
une baisse de réactivité pour toutes les configurations du réacteur étudiées. Il en est de méme
pour le coefficient Doppler. Par conséquent, le coefficient de contre-réactions thermiques total
(dilatation et effet Doppler) est bien négatif pour les différentes compositions de démarrage ainsi
qu’a I’équilibre du sel combustible. Ce comportement de stabilité est trés avantageux pour la
stireté du réacteur.

2.3.4 Calculs d’évolution

La simulation de I’évolution du réacteur est réalisée en respectant les contraintes décrites
en 2.2.2. Afin de satisfaire les contraintes pour le sel combustible, les alimentations en matiéres
fissile (233U) et fertile (*32Th) sont ajustées en utilisant la méthode décrite dans [19].
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FIGURE 2.13: Evolution du coefficient de multiplication k. ¢# en fonction du temps de fonctionnement
du réacteur, pour la configuration de démarrage a 1'233U

La criticité est maintenue constante tout le long du fonctionnement avec une incertitude
de 6k ~ 200pcm, comme nous pouvons le voir sur le graphique de la figure 2.13. Sur cette figure
sont présentées 'estimation du coefficient de multiplication évaluée par REM, et son évaluation
directe par MCNP. Nous pouvons constater un écart pour des temps de fonctionnement longs.
Ce léger désaccord entre REM et MCNP est probablement dii & une section efficace considérée
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dans un des types de calcul et oubliée dans I'autre. Cet écart n’a pourtant pas une influence
importante sur les calculs d’évolution.

A titre d’exemple, la figure 2.14 montre 'alimentation en thorium du sel combustible et
la production totale d’?33U. Sur le graphique de gauche, nous pouvons constater que le bilan de
matiére d’uranium est négatif pendant les quelques premiéres années (4-5 ans) de fonctionnement
du réacteur, ce qui se traduit par le fait qu’il est nécessaire de rajouter de la matiére fissile pour le
fonctionnement. C’est seulement aprés cette période que le réacteur produit de la matiére fissile
qui peut étre stockée.
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FIGURE 2.14: A gauche : production d’uranium, correspondant au bilan hors cceur : uranium produit
dans la couverture - alimentation en uranium du sel combustible ; & droite : alimentation en thorium du
sel combustible en fonction du temps de fonctionnement du réacteur
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FIGURE 2.15: Evolution de la composition du sel combustible en fonction du temps de fonctionnement
du réacteur, pour la configuration de démarrage a '*33U en traits pleins et le démarrage aux TRU en
traits pointillés
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TABLE 2.13: Composition du sel combustible aprés 200 ans de fonctionnement

Isotope Quantité en kg
Li 4 400
F 25 600
Total PF 614
Total Th/232Th 34 600
231Pa 10,0
233Pa 109
Total Pa 119
232U 12,7
233U 4 570
234U 1740
235U 504
236U 556
Total U 7 390
Total Np/237Np 144
238Pu 161
239Pu 65,9
240Pu 57,1
241Pu 11,7
242Pu 9,83
Total Pu 305
241Am 2,88
242Am 1,24 1073
242mAm 0,118
243Am 3,08
Total Am 6,08
242Cm 0,242
243Cm 4,02 1072
244Cm 3,38
245Cm 1,13
Total Cm 5,86
Total Noyaux Lourds 42 600

Dans la simulation, nous utilisons pour l'alimentation du sel combustible en matiére
fissile un stock d’uranium composé uniquement d’?33U, donc ne correspondant pas au vecteur
isotopique produit dans la couverture fertile. En réalité, 1'*23U qui sera rajouté dans le sel com-
bustible ne sera jamais pur mais, doté d’un faible contenu en 232U favorable du point de vue
de la non-prolifération. Cette approximation utilisée dans nos simulations n’a pas d’influence
conséquente sur les résultats de I’évolution.

Nous pouvons regarder 1’évolution de la composition du sel combustible, pour deux types de
démarrage étudiés, comme illustré sur la figure 2.15. Nous observons que la composition devient
stable au bout d’une centaine d’années de fonctionnement : la composition du sel combustible
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du réacteur démarré aux TRU rejoint la composition a I'équilibre du réacteur démarré a 1'233U
au bout d’une centaine d’années. Seules quelques actinides trés lourds voient leur quantité aug-
menter, comme le curium par exemple. Grace a cette mise & I’équilibre, la composition au bout
de 100 ans de fonctionnement qui est appelée composition & 1’équilibre ou composition de 1’état
stationnaire : la table 2.13 présente en détail cette composition isotopique.

Afin d’étudier la sur-(ré)génération du réacteur, nous évaluons le gain et le taux de
régénération. Le premier est un bilan de matiére fissile (233U), et est défini de la facon suivante :

233

UProduction —233 UAlimentation _ [kg/an] (2 8)

Gain de régénération = -
Temps de fonctionnement

Le taux de régénération, basé sur les taux de réactions, s’exprime ainsi :

TDécroissance du 233Pa (2 9)
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FIGURE 2.16: En haut : gain de régénération; en bas : taux de régénération en fonction du temps de
fonctionnement du réacteur

L’évaluation de ces deux facteurs est représentée sur la figure 2.16, nous observons bien
les mémes tendances pour les deux. Le taux de régénération, basé sur les taux de réaction,
est impacté par les incertitudes statistiques liées aux calculs de MCNP, et posséde donc une
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incertitude plus importante que le gain de régénération. Cependant, le taux de régénération
est un facteur plus facilement comparable avec d’autres réacteurs. Par exemple, quand sa valeur
dépasse 1, le réacteur devient sur-générateur. Nous observons bien que la surgénération augmente
rapidement pendant la premiére vingtaine d’années, et par la suite 'augmentation du taux de
régénération est moindre. Nous n’avons pas représenté ces évaluations pour le réacteur démarré
aux TRU; en effet, en démarrant avec un type de fissile et en générant un autre, les bilans
calculés en utilisant les mémes définitions sont plus difficilement interprétables.

2.3.5 Dégats d'irradiation aux matériaux de structure

La composition des matériaux de structure utilisée dans la simulation est donnée dans la
table 2.6. Le flux de neutrons arrivant sur le réflecteur induit des réactions nucléaires et détériore
la structure du matériau, ce qui a des effets néfastes sur la tenue de ces matériaux. Pour cela
plusieurs types de dégats d’irradiation sont évalués : les déplacements d’atomes (ou dpa), la
production d’hélium ou d’hydrogéne, et la transmutation de certains éléments.

Déplacements d’atomes

Les neutrons rapides (F, > 100 keV) peuvent éjecter certains noyaux d’un matériau hors
de leur site d’équilibre. Par diffusion élastique, ces noyaux éjectés perdent dans le matériau une
énergie moyenne Fy appelée énergie de dommage, créant & leur tour une cascade de déplacements
par collision avec d’autres noyaux jusqu’a ce que ’énergie restante soit trop faible. Le nombre
Ny de déplacements d’atomes dans le matériau, dus & cette énergie Ej, s’exprime alors comme
[29] : Ng = m%, avec Fy; : une énergie seuil, qui dépend du matériau, nécessaire pour déplacer
un atome, et k l'efficacité de déplacement d’atomes évaluée a 80%.

Ces déplacements induisent la création de défauts ponctuels dans le matériau, sous la forme
d’atomes manquants (lacunes) ou supplémentaires (interstitiels) a parts égales dans le réseau
cristallin. Ce phénoméne, est exprimé en dpa (pour "déplacement par atome"). Le taux de
déplacement par atome noté 74 peut étre calculé en connaissant le flux de neutrons ¢ dans le
matériau considéré et la section efficace moyenne o, de mise en mouvement de noyaux a l’énergie
Ey :

K Egoed
T 9T R,
Le produit Eyo. est directement calculé dans nos simulations grace a 'utilisation conjointe
de NJOY et de MCNP, via la section efficace MT444, qui est exprimée en barns-MeV. Le taux
de déplacement est alors calculé en utilisant Fy = 40 eV pour un alliage base nickel [29], et le
résultat est représenté sur la figure 2.17.

(2.10)

Le taux de déplacements d’atome dans la premiére couche de 2 cm du réflecteur axial
atteint des valeurs comprises entre 4-5 dpa/an, quasi constantes avec le temps d’irradiation. Ces
taux sont plus élevés que dans un réacteur en spectre thermique (gaine du combustible REP ~
1 dpa/an), mais plus faibles que dans d’autres réacteurs a spectre rapide comme le Sodium Fast
Reactor (gaine du combustible SFR ~ 30 dpa/an), car les gaines d'un combustible solide sont
soumises au maximum du flux neutronique contrairement aux matériaux de structure situés en
périphérie du cceur du MSFR.

Production d’hélium et d’hydrogéne
L’hélium est produit principalement par les réactions (n,a) sur le ®®Ni, sur le 5Ni produit
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FIGURE 2.17: Taux de déplacements d’atome dans les matériaux de structure en fonction du temps de
fonctionnement du réacteur, pour des couches de profondeur différentes du réflecteur axial supérieur

suite & une capture neutronique sur le °®Ni, ainsi que sur le 19B. Les sections efficaces de produc-
tion correspondantes sont illustrées sur la figure 2.18. La production d’hélium n’ayant pas été
prise en compte lors de la conception de cet alliage, la quantité de 1B pourrait étre minimisé
dans un alliage optimisé.

1e+05 T T TTTTIT T T TTTTIT T T TTTTIT T T TTTTIT T T TTTTT T T TTTTT T T TTTTIT T T TTTTT T T TTTTT
10000
1000

100

HIIIII'I l”l"ll'l TTT lll'l TTTIT

10
1

0,1

Section efficace [barns]

0,01

IIIIIII| 1A II IIIIIIIII IIIIIIIII IIIlIIII| IIIlIIII| IIIIIIIll L1

0,001

L

0,0001

lllllll'll IIIHII'II IIH"I'II IIH"I'II llll"l'll TTIT ll

11 IIIIII| 1

58Ni (n,at) >5Fe —7

'Ie_os 1 IIIIIlI| 1 IIIIIIII 1 lIIIIIIl 1 IIlIlIII 1 IIIIIIII 1 IIIIIlI| 1 IIlIIIII 1 llIIIII[ 1 IIIIIlII
1e-08 1e-07 1e-06 1e-05  0,0001 0,001 0,01 0,1 1 10

Energie des neutrons [MeV]

FIGURE 2.18: Sections efficaces contribuant a la production d’hélium dans I’<ns1:XMLFault xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat"><ns1:faultstring xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat">java.lang.OutOfMemoryError: Java heap space</ns1:faultstring></ns1:XMLFault>