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Introduction

Le déréglement climatique, la finitude des ressources fossiles et le fort dévelop-
pement économique de pays émergents laissent présager un recours de plus en plus

important a I’énergie nucléaire.

Néanmoins, I'accident de Fukushima a mis un coup de frein & I’enthousiasme qui
existait autour de I’énergie nucléaire au début des années 2000. Dans ce cadre le
futur de I’énergie nucléaire est un domaine ouvert sur lequel de nombreuses études

sont effectuées.

Le recyclage du plutonium est un élément au centre des préoccupations de la
majeure partie des études sur le futur de I’énergie nucléaire, aussi bien a court terme
dans des combustibles MOX, qu’a plus long terme au coeur de réacteurs de quatriéme
génération (Gen. IV). Les quantités et la composition isotopique du plutonium sont
des parameétres clés pour 1’évaluation des stratégies de gestion du plutonium. Elles
déterminent les possibilités qu’elles ouvrent ou qu’elles ferment pour les stratégies

qui leur succéderont.

Le multi-recyclage du plutonium en réacteurs a eau pressurisé (REP) est un sujet
largement étudié|[l, 2|. Nous y contribuons en étudiant un panorama le plus large
possible des stratégies. Pour cela un grand nombre de scénarios ont été étudiés.
Ils mettent & profit les capacités de conversion non seulement de 'uranium mais
aussi du thorium, seul autre actinide présent naturellement sur Terre et placent le

plutonium recyclé dans des conditions variées.

La comparaison de ces scénarios entre eux dans des cadres tres controlés permet
de comprendre en profondeur leurs spécificités et de remonter aux parameétres phy-
siques qui sont & l'origine de ces caractéristiques. Elle permet également de mener
une étude objective sur les avantages et les inconvénients des différentes stratégies

de multi-recyclage et de définir des pistes d’optimisation a explorer.

La présentation de ce panorama et son analyse s’organisent en trois grandes
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INTRODUCTION

parties.

La premiére partie présente le contexte et les outils utilisés lors de cette étude.
Aprés une discussion rapide autour du statut du plutonium et des deux options
uranium et thorium qui sont envisagées dans ce travail, les caractéristiques et les
spécificités de 1’étude de scénarios sont définies. Ensuite les huit scénarios choisis
pour représenter le panorama étudié sont présentés. Cette premiére partie se termine
par un point sur les codes de simulation utilisés et les hypotheéses effectuées et une

discussion sur les conséquences des simplifications proposées.

La seconde partie regroupe les résultats liés a 1’étude de 1’état d’équilibre des
scénarios effectuée avec le code MURE. Tout d’abord, les méthodes spécifiques a la
détermination et a I’étude de 1’équilibre sont présentées. Ensuite, les états d’équi-
libre des différents scénarios utilisant des assemblages combustibles homogénes, c¢’est
a dire ou tous les crayons contiennent le méme combustible, sont analysés et compa-
rés entre eux. Les résultats obtenus montrent les limites du recyclage homogéne du
plutonium, notamment avec le cycle thorium et nous explorons donc l'intérét d’as-
semblages hétérogeénes ot des crayons contenant des combustibles différents sont

regroupés.

Les scénarios a l'équilibre étant calculés avec précision, nous avons participé
au développement d’un code de scénario, le code CLASS, permettant 1’étude des
transitions. La troisiéme partie présente les développements que nous avons pris en
charge au sein de ce code et les résultats obtenus sur des scénarios du panorama
étudié. Elle commence par une présentation du code CLASS, des principes qui le
sous-tendent et des algorithmes qui y sont utilisés en se concentrant notamment
sur les modéles d’équivalence et d’irradiation. Nous avons en particulier construit et
analysé différentes méthodes dédiées au cycle thorium en REP. Cette derniére partie
se termine par la présentation de résultats de simulation avec CLASS de certains
scénarios définis dans la premiére partie qui permet de faire ressortir les spécificités
des scénarios de transitions et d’utiliser ces cas particuliers pour identifier les biais
introduits par le code et identifier les points sur lesquels le developpement futur

devra se concentrer pour diminuer ces biais dans le futur.

12



Premiére partie

Cadre de L’étude

13






Chapitre 1

Autour de la gestion du plutonium

1.1 L’énergie nucléaire dans le monde

En 2011, la production d’énergie nucléaire par I’exploitation de l’énergie de fis-
sion est développée dans de nombreux pays. 440 réacteurs nucléaires répartis dans
une trentaine de pays développent une puissance électrique de 375 GW [3]. Seul
un nombre trés limité de types de réacteur sont représentés parmi ces réacteurs nu-
cléaires producteurs d’électricité. Les réacteurs actuellement en fonctionnement sont
principalement répartis entre quatre types que sont les réacteurs a eau pressurisée,
les réacteurs a eau bouillante, les réacteurs a eau lourde de modéle CANDU et les
réacteurs refroidis au gaz [3|. Les Réacteurs a Eau Pressurisée (REP) constituent
la grande majorité des réacteurs existants et en construction dans le monde et la

totalité en France comme le montre le tableau 1.1.

Part de la puissance | part des réacteurs
Monde 2011 67.7% 62.6%
France 2011 100% 100%
En construction 2011 94.0% 88.7%

TABLE 1.1 — les REP dans le Monde [3]

Le matériau fissile d’intérét principal pour ces réacteurs a eau pressurisée est
12350, seul noyau fissile naturel, c’est a dire seul noyau présent dans la nature qui
peut fissionner suite a I’absorption d’un neutron de n’importe quelle énergie (et donc
d’un neutron de faible énergie comme ceux présents dans les REP). 1l est a Iorigine

de la majorité des fissions dans ces réacteurs et c’est la quantité d’?*°U présente dans
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1.2. GESTIONS DU COMBUSTIBLE USE

un combustible en début de cycle qui contréle presque directement 1’énergie qu’on
peut en extraire. L'?3U est disponible au sein des ressources en uranium naturel,
qui en contient 0.7%. Ces ressources en uranium estimées sont aujourd’hui entre 5 et
10 millions de tonnes [4]. Cette quantité peut sembler trés importante, néanmoins la
consommation mondiale actuelle s’éléve a un peu plus de 65 000 tonnes d'uranium
par an. Cette consommation vient du fait que chaque réacteur a eau pressurisée de
1 GWe a besoin d’environ 1 tonne d’?*U par an, ce qui demande l’extraction de
200 tonnes d’uranium naturel qu’il faut ensuite enrichir. Les réserves de 5 Mt cor-
respondent donc seulement a moins d’'une centaine d’années de production d’énergie
avec la consommation actuelle, une consommation qui aurait plutot tendance a aug-
menter avec le développement possible du nucléaire dans des pays comme la Chine
ou I'Inde. Lors de la fabrication du combustible a I'uranium enrichi a partir de I'ura-
nium naturel, environ 180 tonnes d’uranium appauvri sont produites pour chaque
GWe.an. Cet uranium appauvri reste, pour la grande majorité, inutilisé ce qui a

conduit a des stocks trés importants qui augmentent chaque année.

1.2 Gestions du combustible usé

1.2.1 Le cycle UOX ouvert

Le cycle du combustible qui a été le plus mis en ceuvre a travers le monde est le
cycle UOX ouvert. Il a été mis en place en France depuis le démarrage des premiers
REP dans les années 1970 jusqu’aux années 1990 ou le plutonium commenca a étre
recyclé [5]. Ce cycle est décrit dans la figure 1.1. L’uranium naturel extrait de la mine
est enrichi en 2*°U afin d’en faire un combustible, nommé UOX composé uniquement
d’oxyde d’uranium. L’enrichissement de cet uranium est adapté afin de permettre
d’atteindre le burn-up souhaité!. Ensuite ce combustible est irradié en réacteur oil
il produit de I’énergie. Cette énergie est avant tout une énergie thermique, dont la
puissance est mesuré en GWp,, mis elle est ensuite convertit en puissance électrique,
dont la puissance est mesuré en GW,, , avec une efficacité proche de 33%. Apreés
I'irradiation, ce combustible séjourne un temps dans une piscine de refroidissement.

Quand sa puissance résiduelle est suffisamment basse (de 'ordre de 60 kW par chateu

1. Le burn-up est une grandeur qui mesure le taux de combustion d’un combustible. Il quantifie
I’énergie thermique qui a été extraite de ce combustible. L’unité usuelle pour cette grandeur est le
GWyj/tnr + le nombre de GWj d’énergie thermique produite normalisé par le nombre de tonnes
de noyaux lourds présents initialement dans le combustible.
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1.2. GESTIONS DU COMBUSTIBLE USE

de transport [6]) il peut étre déplacé vers d’autres piscines d’entreposage ou pris en

charge pour un traitement spécifique.

TU appauvri « _Phissanée >

4 N 7 Y
N Mine - E Nrichissement > uox —PRefroidissement‘—D-l\/ échets
y 4

N

FIGURE 1.1 — Principe du cycle UOX ouvert

Lors de cette irradiation en réacteur, du plutonium, qui n’existe pas dans la
nature, est produit par captures successives sur 2**U. Un réacteur d’une puissance
électrique de 1 GW produit environ 250 kg de plutonium par an (cf. benchmark
[7, 8]). Divers isotopes sont produits simultanément dans les proportions présentées
dans le tableau 1.2. Deux de ces isotopes, le 2% Pu et le 2! Pu, sont des isotopes
fissiles. Ces isotopes fissiles constituent la majorité des noyaux de plutonium produit

par l'irradiation de combustible UOX.

TPy, | 29py | 20py, | B py, | 222py,
2.7% | 51.2% | 24.2% | 14.7% | 7.2%

TABLE 1.2 — Vecteur isotopique typique du Plutonium issu d’un combustible UOX
irradié jusqu'a 50 GWj/t|7, §]

Dans le cycle UOX ouvert, 'uranium contenu dans les combustibles usé contient
encore une part non négligeable d’?3*U et de nombreux acteurs du nucléaire, dont
EDF en France, explorent le retraitement et 1'utilisation de cet uranium de retrai-
tement (URT) qui suite a un ré-enrichissement (URE) peut servir a fabriquer de
nouveaux combustibles UOX. Ce retraitement de I'uranium n’a pas été considéré
dans ce travail concentré sur la gestion du plutonium, mais son effet sur les résultats
est discuté rapidement, notamment au niveau de la consommation de ressources (cf

paragraphe 5.3).

1.2.2 Le mono-recyclage du plutonium en REP

Depuis les années 1990, les réacteurs francais recyclent une partie du pluto-

nium produit dans les combustibles UOX au sein de combustibles mixtes uranium-
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plutonium, appelés MOX (pour Mixed OXide). Ces combustibles sont fabriqués en
mélangeant de I'uranium appauvri avec du plutonium obtenu par séparation chi-
mique des combustibles UOX usés. Utilisant seulement du plutonium produit dans
les combustibles UOX et de I'uranium appauvri produit en grande quantité lors
de la fabrication des combustibles UOX, les combustibles MOX ne consomment
aucune ressource naturelle supplémentaire. Toute énergie produite par des combus-
tibles MOX entraine donc une diminution de la consommation en uranium naturel

du parc nucléaire considéré.

Le plutonium disponible doit étre concentré a hauteur d’environ 8% au sein des
combustibles MOX afin d’atteindre des burn-up compatibles avec les stratégies ac-
tuelles (de l'ordre de 40 GWj/t). Pour produire la quantité de plutonium nécessaire
a la fabrication d’un assemblage MOX, il faut ainsi 7 assemblages UOX comme
on le montrera par la suite dans le paragraphe 5.1. La part totale d’assemblages
MOX dans le parc francais s’éléve ainsi autour de 12.5% ce qui conduit & une baisse
de la consommation en uranium naturel de la méme proportion. Ces assemblages
MOX sont placés au sein des réacteurs de 900MWe qui ne constituent qu’une par-
tie des réacteurs francais. 30% de leurs assemblages sont alors remplacés par des
assemblages MOX. Lors du traitement d’un combustible UOX pour en extraire le
plutonium nécessaire a la construction de combustible MOX, les produits de fission
et les actinides mineurs sont placés au sein de matrices de verre congues pour étre
disposées directement dans les installations de stockage. Les MOX usés ne sont pas
retraités et sont stockés en vu d’étre valorisés au sein de réacteurs dans le futur car

ils contiennent encore du plutonium.

La figure 1.2 compare la radio-toxicité par ingestion des matiéres d’une stratégie
UOX ouvert (UOX usés) avec celle des matiéres produites par le mono-recyclage du
plutonium. Nous représentons dans cette figure la radiotoxicité des déchets ultimes
vitrifies (les verres) ainsi que celle des MOX usés considérés aujourd’hui comme
matiéres valorisable. Si le nucléaire devait s’arréter a court terme, ces MOX usés
deviendraient de facto des déchets, plus importants en terme de radiotoxicité que
les déchets vitrifiés contenant uniquement des produits de fissions et des actinides
mineurs (voir figure 1.2). Ces courbes sont bien entendu convenablement normalisées

a I'énergie totale produite et sont donc directement comparable.

Les déchets potentiels de la stratégie de mono-recyclage du plutonium corres-
pondent a la somme de ceux de ’assemblage MOX ainsi que des 7 verres issus du

retraitement de 7 UOX usés. Aprés la phase de retraitement nécessaire pour ex-
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traire le plutonium des assemblages UOX, les produits de fissions et les actinides
mineurs placés dans les verres sont les seuls déchets restant en provenance de ces
assemblages. Les déchets totaux potentiels de cette stratégie de mono-recyclage du
plutonium sont donc I'assemblage MOX usé plus les verres issus des 7 assemblages
UOX associés. Les déchets équivalents produits par la stratégie UOX ouvert sont les
8 assemblages UOX usés, quantité choisie afin de produire la méme quantité d’éner-
gie que la référence d’un assemblage MOX plus 7 assemblages UOX représentant la

stratégie de mono-recyclage du plutonium.

En comparant ces deux options, on remarque que la radio-toxicité issue de la
stratégie MOX (assemblage MOX + 7 verres) est quasiment identique a la radio-
toxicité de la stratégie UOX ouvert (8 assemblages UOX). La seule différence visible
se situe aprés un million d’année. Il s’agit d'un artefact, du fait que nous n’ayons pas
pris en compte 'uranium issu des assemblages UOX qui sont recyclés pour faire du
MOX, qui ne se retrouve ni dans le MOX ni dans les verres alors qu’il est contenu
dans les UOX usés. Or aprés un million d’année c’est 1’2380 et ses descendants qui

dominent la radio-toxicité.
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FIGURE 1.2 — Comparaison de la radio-toxicité par ingestion (en Sv) de la stratégie
de mono-recyclage avec le cycle UOX ouvert selon le temps aprés irradiation (en
années).

Cette stratégie de mono-recyclage du plutonium n’a donc pas d’effet notable sur

la radio-toxicité des déchets potentiels en cas d’arrét du nucléaire a court terme.
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1.2.3 La stratégie francaise de référence : vers un parc de

RNR

Dans l'optique d’un développement massif du nucléaire et au regard des réserves
relativement limitées d’uranium naturel mentionnées au début de ce chapitre, des
réacteurs ont été congus afin d’exploiter au mieux les possibilités énergétiques de
I'uranium : les réacteurs a neutrons rapides, ou RNR. Ces réacteurs ont été congus
pour pouvoir recycler a l'infini le plutonium qui y est produit et pour produire au-
tant de plutonium qu’ils n’en consomment par capture neutronique sur 1'***U. De
tels réacteurs, une fois démarrés, n’ont donc plus besoin d’apport de matiére fissile
et consomment uniquement de 1'***U. L’uranium appauvri déja accumulé représen-
terait alors des ressources suffisantes pour des milliers d’années et I'uranium naturel
non extrait pour des dizaines de milliers d’années. Ce réacteurs, pour démarrer, né-
cessitent cependant de grandes quantités de plutonium, noyau artificiel uniquement
produit dans les réacteurs nucléaires. Ce plutonium est alors considéré comme une

ressource de grande valeur.

Le développement d’un parc entierement constitué de tels réacteurs, des RNR ré-
générateurs, est la stratégie de référence considérée en France pour le développement
a long terme de I’énergie nucléaire |9, 10]. Cette stratégie n’est pas actuellement di-
rectement mise en place pour différentes raisons. Tout d’abord les RNR, méme ceux
de technologie sodium qui sont les mieux connus, sont des réacteurs plus complexes
que les REP et ne sont pas encore disponibles au niveau industriel [11|. Construire
de tels réacteurs est donc plus onéreux que de construire des REP et ne peut devenir
rentable que si le prix de 'uranium augmente jusqu’a que la différence d’exploita-
tion de cette ressource entre les deux concepts compense la différence de prix de
construction. De plus, si une fois démarrés, ces réacteurs sont libérés du besoin en
matériaux fissiles, il faut néanmoins charger une grosse quantité de plutonium a leur
démarrage. Ainsi pour démarrer un RNR de 1 GWe, il faut disposer de 15 a 20
tonnes de plutonium [9]. Pour remplacer les 60 GWe du parc nucléaire frangais par
des RNR, il faut alors 900 & 1200 t de plutonium [9] alors que nous ne disposons
aujourd’hui que de 300 t environ. Finalement pour pouvoir tirer parti pleinement de
la régénération au sein de ces réacteurs, leurs combustibles usés doivent étre recyclés
efficacement en récupérant 'uranium et le plutonium qui s’y trouvent. Si le déve-
loppement des méthodes fabrication de ces combustibles MOX et 1'expérience qui
a été acquise pendant les 20 derniéres années ont permis de faire de grandes avan-

cées sur ce sujet, les processus qui devront étre mis en place en cas de déploiement
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massif de RNR levent de nouvelles difficultés dues aux quantités plus importantes

de plutonium manipulées, qui ne sont pas encore complétement résolues [11].

Comme le plutonium n’est pratiquement pas présent dans la nature, le seul plu-
tonium disponible est celui produit dans les réacteurs nucléaires. Les REP utilisant
du combustible UOX, qui constituent la majorité des réacteurs dans le monde, pro-
duisent environ 250 kg de plutonium par GWe.an. Avec une puissance telle que celle
du parc frangais, on peut ainsi produire environ 15 tonnes par an. Ce qui permet
de produire le plutonium suffisant en 80 & 100 ans. Le parc de REP francais existe
depuis prés de 40 ans, cette durée est donc comparable aux réalités industrielles.
Cependant pour des raisons de résistance a la prolifération et de sureté dans les
entrepodts, il n’est pas envisageable de stocker 900 tonnes de plutonium pur sur des
étagéres pour les utiliser des dizaines d’années plus tard dans un réacteur. Il faut
donc entreposer les combustibles usés avant séparation. Dans un cycle UOX ouvert,
le plutonium ne constitue que 1% du combustible usé, pour obtenir 900 t de pluto-
nium, il faudrait donc stocker 90 000 tonnes de combustibles usés dans des entrepots
dédiés.

L’application de la stratégie de recyclage du plutonium telle qu’elle a été mise
en place en France depuis plus de 20 ans, permet de concentrer le plutonium tout en
maintenant une résistance a la prolifération. En effet au sein des combustible MOX
usé, on trouve 6% de plutonium, soit 6 fois plus que dans un combustible UOX usé,
ce qui permet de baisser la quantité de combustible usé a recycler au moment de la
fabrication des combustibles de démarrage de RNR, et donc de réduire la surcharge
des installations de recyclage a ce moment la. De plus, cela réduit la quantité de
combustible usé a entreposer avant de démarrer les RNR voulus de 90 000 tonnes a

15 000 tonnes environ.

1.2.4 Difficultés du stockage du plutonium

En T'absence de stratégie de recyclage, le plutonium doit étre stocké sur le long
terme. La radiotoxicité et la chaleur résiduelle sont deux grandeurs importantes pour
caractériser la dangerosité qu’il peut exister suite a un tel stockage. La contribution
du plutonium a chacune de ces grandeurs est discutée dans les paragraphes qui

suivent.
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1.2.4.1 La Radio-toxicité

La radio-toxicité par ingestion est une grandeur globale qui permet de quantifier
la dangerosité d’un ensemble de radionucléides. Elle mesure les dégats radiologiques
que subirait un individu suite a I'ingestion de cet ensemble de radionucléides [12, 13].
Elle prend en compte I’énergie et le type de particule émise. De plus des coefficients y
sont incorporés afin de prendre en compte 'interaction spécifique de chaque élément
avec le corps humain, considérant que chaque élément se fixe dans des organes dif-
férents et a un temps de résidence spécifique a ses affinités chimiques et biologiques.
Tous ces paramétres, qui modifient les effets qu’un radionucléide peut avoir sur le
corps humain, sont intégrés au sein de la radio-toxicité permettant de construire une
grandeur globale et comparable entre différents ensembles de radionucléides. Méme
si I'ingestion du combustible usé par un individu est peu probable, ce critére est
utile pour avoir une vision globale de la dangerosité de ’ensemble des radionucléides
contenus dans les déchets, a travers une valeur unique, qui permet une comparaison

directe entre divers combustibles ou déchets.

Il existe plusieurs maniéres de décomposer 1’évolution de la radiotoxicité d’un
stock de radionucléides. La premiére consiste a comptabiliser a 'instant ¢ la contri-
bution des différents isotopes présents dans le stock & cet instant. La seconde consiste
a comptabiliser a 'instant ¢ la radiotoxicité induite par un isotope pére présent a
I'instant initial. On parle alors de radiotoxicité partielle par pére[12]. Ceci permet
donc de déterminer I'impact des isotopes initiaux sur la radiotoxicité a long terme
méme si les noyaux péres ont disparu pour laisser la place & leurs descendants. Ainsi
la courbe labellisée Pu dans la figure 1.3 représente la radio-toxicité de tous les des-
cendants des isotopes du plutonium qui sont apparus lors des décroissances ayant
eu lieu entre la fin du refroidissement, soit 5 ans aprés la fin de l'irradiation dans le

cas considéré, et la date considérée.

Sur la figure 1.3, on observe que, dans le cas du cycle UOX ouvert, le plutonium
est responsable que la quasi-totalité de la radio-toxicité du combustible usé pendant

une longue période s’étendant de 30 a 100 000 ans aprés la fin de l'irradiation.
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Radiotoxicité d'un assemblage UOX usé
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FIGURE 1.3 — Radiotoxicité par ingestion par péres d’un assemblage UOX usé

En cas d’absence de stratégie de gestion du plutonium qui conduirait & son
stockage pendant une longue durée, il est donc I’élément le plus dangereux et est

donc au centre des préoccupations pour la gestion des combustibles usés.

1.2.4.2 La Chaleur résiduelle

La chaleur résiduelle est la chaleur que le combustible continue a dégager par
décroissance radioactive aprés I'arrét de la réaction en chaine. Au cours de l'irradia-
tion, un grand nombre d’isotopes, de plus ou moins courtes durées de vie, sont créés
dans le combustible. C’est la décroissance radioactive de ces isotopes, principalement
des produits de fission et des actinides mineurs, qui a lieu une fois le combustible
sorti du coeur du réacteur qui produit la chaleur résiduelle. Cette chaleur résiduelle

décroit de fagon approximativement exponentielle aprés I'arrét du réacteur.

La chaleur résiduelle a court terme conditionne les précautions a prendre lors de
la manipulation et le transport des combustibles. Elle est également responsable du
risque de fusion du ceoeur en situation accidentelle. Sa connaissance est essentielle
a la conception de ces opérations. Cependant, concernant le combustible juste a
la sortie du cceur, elle n’est pas modifiée directement par les stratégies de gestion
du plutonium, puisque le combustible usé séjourne plusieurs années en piscine de

refroidissement avant d’envisager tout retraitement.

En revanche, la chaleur résiduelle a plus long terme, présentée dans la figure 1.4,

est celle que dégageraient les éléments envoyés aux déchets si on ne faisait rien du
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plutonium. Elle conditionne la surface de 'espace de stockage : plus les colis sont
chauds, plus ils doivent étre éloignés les uns des autres dans les installations de
stockages, et donc plus les surfaces nécessaires a leur stockage sont importantes. Le
véritable critére pour le maintien de 'intégrité des colis est leur température dont
I’évolution est directement reliée a la puissance résiduelle. Suivant les conditions de
stockage, cette température maximale sera atteinte entre quelques dizaines d’années
et quelques siécles aprés la mise des colis dans 'espace de stockage. Seule la chaleur
résiduelle jusqu’a cette date est donc significative. Etant donné que le colis est placé
dans l'espace de stockage plusieurs dizaines d’années apres la fin de l'irradiation, la
chaleur résiduelle durant le premier millénaire aprés l'irradiation donne toutes les
informations d’intérét. Or la figure 1.4 montre que le plutonium est, a partir de 80
ans apres l'irradiation, le principal émetteur de chaleur, il produit méme quasiment
toute la chaleur comme le montre le trés faible écart dans la figure entre la courbe

représentant la chaleur émise par le plutonium et la chaleur totale émise.
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FIGURE 1.4 — Chaleur résiduelle d’un combustible UOX usé

1.2.5 Stratégies alternatives pour pallier aux retards pos-
sibles de la stratégie de référence : les RNR

La stratégie de référence a déja fait 'objet de nombreuses études trés précises et
est donc trés bien connue [9]. Cependant les stratégies électronucléaires se mettent
en place sur des temps trés longs et sont donc soumises & de nombreux imprévus,
techniques et / ou politiques, qui peuvent faire obstacle a leur mise en application ou
retarder des étapes clés. De plus la stratégie de référence se base sur le déploiement

massif de réacteurs rapides dont le design final n’est pas encore complétement fixé
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et dont la rentabilité repose sur une augmentation significative du prix de I'uranium
qui n’a pas encore eu lieu. En cas de retard important sur la mise en place de ces

RNR, des stratégies alternatives peuvent trouver leur place.

Si I'étape intermédiaire utilisant les combustibles MOX dure plus longtemps, les
15 000 tonnes de combustibles MOX usés nécessaires au démarrage des RNR peuvent
étre amenées a étre dépassées. Des stratégies alternatives de recyclage pourraient
alors étre mises en place. Si la puissance totale de RNR qu’il est prévu de déployer
diminue, ce surplus de plutonium peut méme arriver bien plus vite. Dans des régions
du monde ot le nucléaire est moins implanté, le déploiement de réacteurs de tech-
nologie trés jeune comme les RNR peut étre trop complexe a mettre en ceuvre. De
plus si I’énergie nucléaire se développe peu, la tension sur les ressources sera faible
et le besoin des réacteurs régénérateurs ne sera alors pas suffisant pour compenser
leur surcotit. Des stratégies alternatives pour la gestion du plutonium utilisant des

réacteurs mieux connus peuvent alors se justifier.

Les stratégies alternatives de gestion du plutonium sont donc principalement
nécessaires dans le cas de retard au déploiement des RNR. Il est donc pertinent
de considérer des recyclages dans des réacteurs existants. Afin de concentrer notre
étude sur la comparaison de différentes stratégies de recyclage et différents cycles
du combustible, nous avons choisi de nous limiter a un unique type de réacteur. Les
REP constituent la grande majorité des réacteurs existants et en construction dans
le monde et la totalité en France (voir tableau 1.1). Dans ce cadre, les REP ont donc

été sélectionnés pour notre étude.

Afin de rester dans le cadre de stratégies utilisant les réacteurs existants, aucune
modification n’a été apportée aux réacteurs considérés. L’idée est de comprendre
ce qu’il est possible de faire dans les réacteurs existants et disponibles sans avoir a
les arréter plusieurs années pour les adapter. Ces stratégies alternatives n’utilisant
que des réacteurs connus et maitrisés nous permettent d’identifier et de comprendre
leurs avantages et leurs limitations. Il sera alors possible de dégager des voies d’amé-
lioration pertinentes pour ces stratégies ou ces réacteurs. De telles stratégies ne
permettent pas d’atteindre la régénération et nécessitent donc le maintien d’une
part du combustible sous forme d’uranium enrichi afin de garantir le maintien de
la quantité de fissile & un niveau raisonnable. Les stratégies alternatives étudiées se
donnent par contre le droit d’exiger des modifications des installations du cycle, de
telles modifications pouvant étre faites en paralléle & la mise en place de la stratégie,
sans avoir a stopper la production d’énergie.
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1.3 Deux bases pour le multi-recyclage : uranium et
thorium

Afin d’élargir le plus possible les possibilités de cycles du combustible et de
pouvoir dresser une image la plus exhaustive de ’ensemble des possibles, cette étude
prend en compte les deux cycles du combustible permis par les deux seuls actinides

présents dans la nature : le thorium et 'uranium.

1.3.1 Propriétés neutroniques

Conversion et régénération

Les isotopes majoritaires du thorium, ?32Th, et de I'uranium, 228U, ont des com-
portements assez semblables. Ce sont des isotopes fertiles, c’est a dire qu’ils ne
peuvent pas fissionner avec des neutrons de faible énergie. Mais, en capturant un
neutron, ils se transforment en un isotope fissile. Ce noyau fissile, 233U pour le 232Th
et 239 Pu pour I'28U, peut fissionner avec des neutrons de n’importe quelle énergie.
Les chaines de production de ces noyaux fissiles sont décrites dans les équations (1.1)
et (1.2).

8- 233 8- 233
*2Th(n,v)**Th — Pa— U (1.1)
22m 275
8- 239 8- 239
280 (n,v)*U o Np PP Pu (1.2)
m 47

Cette conversion permet d’utiliser, aprés transformation, une partie du fertile
présent dans le combustible initial comme fissile alimentant la réaction en chaine.

Elle améliore donc 'utilisation du combustible.

Afin de mesurer efficacité de ces processus de conversion, on peut compter le
nombre de neutrons disponibles aprées avoir assuré le maintien de la réaction en
chaine et le remplacement des noyaux consommés dans ce processus par capture
neutronique sur le noyau fertile. Pour simplifier on considére uniquement le couple
fertile / fissile et on néglige les fuites. Ainsi, lors de chaque fission, v neutrons sont
créés. Pour maintenir la réaction en chaine, 1 fission est nécessaire. Cependant pour
fissile
capture
fissile
fission
représente la section efficace microscopique liée & une réaction spécifique sur un

isotope
redction

chaque fission, il y a capture neutronique sur le noyaux fissile o o
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fissile
capture
fissile
fission

isotope spécifique. Ainsi pour chaque fission, (1 + ) neutrons sont absorbés

fissile
fission
captures sur le fertile pour remplacer ces noyaux fissiles disparus. Le nombre de

fissile
par le fissile et autant de noyaux fissiles disparaissent. Il faut donc [ 1 + = twe)

neutrons disponibles aprés cette fission et la régénération des fissiles consommeés est

donc :

o fissile
Ny=v—2 <1+ §i§§3§> (1.3)
Ffission

La figure 1.5 montre ce terme en fonction de I’energie des neutrons a partir des
sections efficaces du 239 Pu et de I'’**3U. On remarque tout d’abord que le nombre de
neutrons disponibles est positif pour les deux cycles dans la région des neutrons ra-
pides, ils peuvent donc potentiellement tout deux étre régénérateurs avec des spectres
rapides. Par contre si le nombre de neutrons disponibles dans la région des neutrons
thermiques est positif pour le cycle thorium, il est clairement négatif pour le cycle
uranium. Ainsi, si on utilise les sections efficaces & un groupe dans un spectre de
REP UOX début de cycle, le nombre de neutrons disponibles est de 0.25 pour le
cycle thorium contre -0.2 pour le cycle uranium. La régénération est donc théori-
quement possible dans les réacteurs thermiques utilisant du combustible thorié. La
formule simplifiée utilisée pour calculer ces neutrons disponibles ne prend en compte
ni les fuites, ni les noyaux autres que le fissile et le fertile principal (autres actinides,
produits de fission ou noyaux des gaines et des structures) et ne garantit donc pas
la faisabilité technique d’une telle régénération. Il est d’ailleurs déja connu que les
REP standards ne permettent pas en pratique cette régénération, essentiellement
a cause du haut taux de capture de l'eau légere [14]. Des modifications légéres ne
permettent d’ailleurs pas d’atteindre cette régénération [14], seules des modifications
drastiques, avec une re-conception du coeur qui devient alors autre chose qu'un REP,
et une diminution importante du burn-up arrivent a rendre le réacteur régénérateur
[14, 15].

Malgré cette absence de régénération, le cycle thorium, couplé avec le cycle ura-
nium, devrait permettre, de par cette augmentation de la conversion, d’aller vers
une meilleure utilisation des ressources naturelles, et ce méme en utilisant des REP

standards.
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FIGURE 1.5 — Neutrons disponibles aprés régénération pour les cycles thorium et
uranium

Intermédiaires de la conversion : 2Np et 233 Pq

Dans le paragraphe précédent, les processus de conversion des cycles thorium
et uranium ont été présentés. Dans les deux cas, le passage du noyau fertile au
noyau fissile se fait par un intermédiaire créé lors de la capture qui décroit ensuite
vers le noyau fissile. Le temps de décroissance du 2*3Pa, 27 jours, intermédiaire
du processus de conversion du cycle thorium, est beaucoup plus long que celui du
B9Np, 2.4 jours, intermédiaire du processus de conversion du cycle uranium. Cette
différence de période entraine, pour le cycle thorium, un retard a la régénération des

noyaux fissiles.

Ce retard entraine une baisse de fissile au début de l'irradiation. Ce manque de
fissile conduit a un déficit en réactivité. Dans le cycle uranium, il ne dure que pendant
quelques jours, ce qui est du méme ordre de grandeur que le temps de mise en place
de la réactivité négative due au Xénon, et on a donc une évolution strictement
décroissante de la réactivité. Dans le cycle thorium, ce temps est beaucoup plus
long, de l'ordre de quelques mois. Cela crée une chute importante de la réactivité
en début de cycle. Cette chute de réactivité oblige a charger plus en fissile pour

compenser.

Ce retard a l'apparition de fissile a aussi un effet aprés l'arrét du réacteur. En
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effet aprés larrét du réacteur, les précurseurs présents dans le combustible, 233 Pa
et 2 Np, continuent & décroitre et donc la quantité de fissile dans le combustible
augmente. Un rebond de réactivité apparait donc apres un temps de 'ordre de
la période du précurseur. La période d'un précurseur dirige aussi directement la
quantité a 1’équilibre de ce précurseur dans le combustible. Un précurseur avec une
faible période sera ainsi présent en quantité beaucoup plus faible qu’un précurseur
avec une longue période. Dans le cycle uranium on observe de cette fagon un petit
rebond de réactivité durant les quelques jours apres 'arrét alors que dans le cycle
thorium le ressaut est plus important et d’autant plus génant qu’il dure jusqu’a

plusieurs mois.

De plus, la période, et donc le temps de présence dans le combustible, des in-
termédiaires influent sur les probabilités de rupture de la chaine de conversion. En
effet le 9 Np qui ne reste que trés peu de temps exposé au flux de neutrons du
réacteur avant de décroitre n’aura que trés peu de chance de capturer un neutron.
Par exemple, dans un REP, 99.8% des noyaux de 2 Np décroissent en 23° Pu. Le
233 P qui reste plus longtemps dans le combustible a plus de chance de capturer un

neutron et seulement 97.5% des noyaux de #** Pa décroissent en ?*3U [16].

Longévité des noyaux fissiles

Les noyaux fissiles principaux des cycles uranium et thorium sont le 23°Pu et
12330, 1ls ont des périodes radioactives trés grandes devant les temps d'un cycle
électronucléaire : 2.41 10* ans pour le ?*°Pu et 1.59 10° ans pour 1'>33U. On peut

donc négliger leur décroissance sur 1’échelle de quelques dizaines d’années.

Cependant des fissiles secondaires sont produits aprés deux captures sur le fissile
principal : le 2! Pu dans le cycle uranium et 1'>3°U dans le cycle thorium. Dans le
cas de I'utilisation de multi-recyclage, ces fissiles secondaires peuvent constituer une
part non négligeable des vecteurs isotopiques considérés. Or, ces deux fissiles ont
des périodes radioactives trés différentes : 7.04 10% ans pour '*°U contre 14.3 ans
pour le 24 Py. 123U est, tout comme les fissiles principaux, stable a 1’échelle des
stratégies considérées. Ce n’est pas le cas du 2! Pu qui disparait rapidement en cas
de stockage ce qui conduit a une perte de matériel fissile pendant les périodes de
retraitement. Le fait que le fissile secondaire du cycle uranium soit assez éphémeére
complexifie la gestion des stocks lors de la conception de scénarios puisque I’age d’un

vecteur plutonium influe grandement sur sa qualité.
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1.3.2 Propriétés thermiques

Les oxydes de thorium et d’uranium ont des propriétés thermiques trés sem-
blables comme le montre le tableau 1.3. Les températures de fusion de leurs formes
oxydes utilisées dans les combustibles nucléaires et la conductivité de ces mémes
formes sont trés semblables. Un léger avantage semble méme se dégager pour le tho-
rium, une marge qui permet d’envisager que les combustibles au thorium puissent
satisfaire aux contraintes thermiques auxquelles satisfont depuis de nombreuses an-
nées les combustibles uraniums. En se basant sur ces similitudes thermiques, l'irra-
diation des combustibles au thorium est donc envisagée dans les mémes géométries

et les mémes conditions que celles des combustibles uranium [17].

UOy | ThO,
Température de fusion (K) 3120 | 3650
Conductivité thermique & 1000 K | 3.5 4.5
(Wom=t. K1)

TABLE 1.3 — Comparaison des propriétés thermiques de 'uranium et du thorium
[18].

1.4 Reésumé et Conclusions du chapitre

Dans ce travail, on étudie des stratégies alternatives pour 'utilisation du
plutonium en cas de délai a la mise en place des réacteurs de quatriéme
génération. Dans ce cadre on étudie le multi-recyclage dans les réacteurs
existants et plus particuliérement dans les REP qui constituent la grande
majorité des réacteurs dans le monde.

Afin d’envisager un panel trés large de stratégies, en plus du cycle uranium
traditionnellement utilisé dans ces réacteurs, on étudiera le cycle thorium
qui présente des propriétés prometteuses dans les réacteurs a neutrons
thermiques.
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Chapitre 2

Scénarios de multi-recyclage

2.1 Scénarios électro-nucléaires

2.1.1 Définir un scénario

L’intérét de ce travail est d’étudier un nombre assez important de scénarios de
multi-recyclage du plutonium. Un scénario est avant tout la mise en application
d’une stratégie de gestion a I’échelle d'un parc électronucléaire. Le but principal de
I’étude dun scénario est de comprendre l'influence et les conséquences des différents
choix définissant la stratégie étudiée. Comprendre les interconnections entre les diffé-
rents choix et leurs conséquences permet de développer une compréhension du cycle
du combustible dans son ensemble. Ainsi il est possible d’élaborer des stratégies in-
novantes tirant le meilleur parti de chaque option. De plus, une fois les différents
criteres évalués, les décideurs peuvent alors choisir en toute connaissance de cause

ce qui correspond le mieux a leurs exigences.

Un scénario consiste a suivre 1’évolution d’un grand nombre de paramétres au
cours du temps. Certains de ces paramétres voient leur évolution fixée lors de la
définition du scénario alors que d’autres sont calculés au cours de la simulation.
Il est aussi possible de fixer la valeur de parameétres a certaines dates, comme au
démarrage ou la fin d’'un scénario, en les laissant libre le reste du temps, leur évolution

étant calculée par le code de simulation.

Ces paramétres d’intérét comprennent des parameétres de structure qui définissent
les installations présentes dans le cycle et leurs caractéristiques :
— nombre, types et modeéles des réacteurs présents dans le parc, ainsi que les

caractéristiques des combustibles qui y sont irradiés;
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— nombre, capacité et limitations isotopiques des usines de fabrication ;

— capacité et efficacité chimique des unités de séparation ;

— nombre et limitations en terme de chaleur et de radioprotection des piscines

et autres lieux de stockage ;

— capacité et limitations en terme de chaleur et de radioprotection des systémes

de transport.
On y trouve aussi des paramétres relatifs au cycle du combustible et & la stratégie
de recyclage :

— piscine dans lesquelles vont les combustibles usés de chaque réacteur

— stocks et piscines au sein desquels le combustible usé envoyé dans chaque

usine de fabrication est ponctionné;

— ¢éléments séparés au sein des unités de séparation;

— ¢éléments a recycler et envoyer dans des unités d’entreposage et éléments en-

voyés aux déchets.
Finalement, ces paramétres d’intérét recouvrent aussi tous les paramétres décrivant
la matiére dans le cycle et son évolution :

— composition isotopique, quantité et évolution de la matiére dans chacune des

installations du parc

— composition isotopique et flux entre les installations du parc.

Tous ces paramétres doivent étre déterminés pour I’étude d’un scénario. On peut
les définir a priori comme certains scénarios qui considérent que les combustibles
n’ont pas de temps minimum de refroidissement aprés irradiation. On peut aussi les
calculer grace a des codes de simulations adaptés en fonction d’autres contraintes,
par exemple en considérant que le temps de refroidissement est fixé par le temps
nécessaire a la puissance résiduelle du combustible usé pour passer en dessous d’un
certain seuil. La période pendant laquelle est étudié un scénario est une grandeur
trés variable, mais souvent de 'ordre de grandeur de plusieurs fois le temps de vie

d’un réacteur ce qui dépasse rapidement la centaine d’années |9, 19].

2.1.2 De la difficulté & déterminer certains parameétres

Certains des parameétres mentionnés dans le paragraphe précédent, comme 1’état
des stocks de matiéres nucléaire ou les dates de changement de modéle ou de filiére de
réacteurs ainsi que de mise en place de nouveaux combustibles, évoluent de maniére
extrémement complexe dans les cas réels, et subissent de trés nombreuses influences.

Il est donc tres difficile de représenter ces paramétres de maniére précise lors de la
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simulation d’un scénario.

L’état des stocks de matiéres nucléaires est le résultat d’un historique complexe.
En France, par exemple, le nombre d’assemblages usés au sein desquels se trouve
de la matiére nucléaire potentiellement recyclable est important et chacun d’eux a
connu un historique de puissance différent au sein de réacteurs dont les burn-up et
les niveaux de puissances ont évolué au cours de leurs vies, parfois méme de fagon
assez rapide. Déterminer de facon précise les quantités et les vecteurs isotopiques
des différents éléments disponibles pour la fabrication de nouveaux combustibles est
donc complexe. Il n’est pas possible de rendre compte de cette complexité dans une
simulation en un temps raisonnable. En outre, avoir accés a I’ensemble des données

nécessaires est souvent difficile voire impossible & cause du secret industriel.

De plus cette situation initiale est trés spécifique a la région et a I’époque consi-
dérée. Un scénario est donc trés spécifique et chaque adaptation a un nouvel Etat
ou & une nouvelle région nécessite un nouveau calcul. Une mise a jour d’un scénario
aprés une évolution de la situation pendant une dizaine d’années sera de méme un

tout nouveau scénario de transition.

Les dates de changement de modéle ou de filiére de réacteurs ainsi que de mise
en place de nouveaux combustibles sont trés difficiles a fixer lors de ’élaboration du
scénario. En effet, ces dates dépendent de beaucoup de choix politiques et / ou in-
dustriels qui sont encore loin d’étre arrétés au moment de la simulation des scénarios
prospectifs. Des dates sont souvent fixées dans les scénarios selon les tendances au
moment de la simulation, mais ces dates peuvent a posteriori s’avérer tres éloignées

des dates effectives qui apparaitront dans le futur.

2.2 Le cycle du combustible de base

Notre étude consiste a explorer les différentes options possibles de cycles avec
les réacteurs actuels. De nombreux scénarios et de nombreux cycles du combustible
différents ont donc été étudiés. Néanmoins tous ces cycles ont été construits comme
des variations d’un cycle de base, une base commune sur laquelle seul un petit nombre
de modifications a été fait, un petit nombre qui permet de garder les différences entre

les cycles concevables et analysables.

La figure 2.1 schématise le principe de ce cycle de base dont les cycles étudiés

dans ce travail sont des variations.
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— L’uranium extrait de la mine est envoyé dans une usine d’enrichissement.

— Dans cette usine, il est enrichi en 23U et transformé en combustible oxyde. !

— Le combustible ainsi créé est ensuite irradié dans un REP pour produire de
I’énergie.

— Une fois usé, il est envoyé en piscine de refroidissement, ot il repose un certain
temps avant d’étre envoyé dans une unité de séparation.

— Au sein de cette usine de séparation, le combustible usé est divisé en une par-
tie recyclée, qui comprend principalement les éléments fissiles, et une partie
envoyée aux déchets, qui comprend les produits de fissions et les actinides mi-
neurs, qui sont les actinides produits par captures successives sur les actinides
majoritaires que sont I'uranium et le plutonium.

— Les éléments fissiles sont ensuite envoyés vers une usine de fabrication qui
permet de créer un nouveau combustible destiné a étre irradié, en utilisant

également un stock d’éléments fertiles comme du thorium ou de 'uranium

appauvri.
» Puissance -
Uox
F. MOX ﬂ
Enrichissement| | Fabrication Refroidissement| Refroidissement
Séparation

N :
S Mine \Pechetsi

-

v
. o

FI1GURE 2.1 — Cycle du combustible mettant en jeu le recyclage du plutonium.
Le combustible MOX considéré ici peut aussi bien étre sur base uranium que sur
base thorium

Les scénarios étudiés dans la suite et présentés dans le chapitre 2 proposent des

1. dans nos études ces deux premiéres étapes ne sont pas simulées en méme temps que le reste,
mais calculées a posteriori
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variations de ce cycle de base, changeant principalement les éléments renvoyés vers
les réacteurs aprés la phase de séparation et la fagon de les répartir entre les différents

combustibles et les différents réacteurs.

2.3 Scénarios standardisés en vue d’une comparai-
son

Pour pouvoir comparer le plus simplement possible les différentes stratégies al-
ternatives étudiées, la grande majorité des paramétres définissant un scénario ont
été fixés de maniére transversale a tous les scénarios. Le but est ici de limiter les
parameétres changeant d’un scénario a un autre afin de garder une clarté maximale

dans les analyses et les comparaisons qui sont effectuées.
Ainsi, en reprenant 'ordre utilisé au début de ce chapitre :

— Tous les réacteurs sont des REP de facture standard, des réacteurs bien
connus qui constitue la grande majorité des réacteurs nucléaires en fonc-
tionnement a travers le monde. La géométrie simulée, basée sur le REP N4
d’Areva, est décrite dans le chapitre suivant.

— Tous les combustibles utilisés sont des combustibles oxydes ayant une den-
sit¢ moyenne de 10g.cm 3. Les actinides fissiles et fertiles les composants
changent en fonction des scénarios, les proportions entre les différents types
de combustible ne sont pas fixées mais découlent du calcul.

— Tous les combustibles sont irradiés jusqu’a un burn-up de 50 GWj/t, ce qui
correspond a environ 4 ans en coeur, et ce quel que soit le type de combustible
considéré. Ce burn-up a été choisi. La gestion des assemblages se fait par quart
afin de tirer parti au maximum du fissile investi dans les réacteurs qui sont,
rappelons-le, non régénérateurs.

— Le choix des éléments recyclés dépend du scénario considéré, cependant toutes
les séparations chimiques sont effectuées avec la méme efficacité qui est fixée
a 99.9%, les pertes de 0.1% étant acheminées vers les déchets.

— Les combustibles sont refroidis pendant 5 ans avant d’étre disponibles pour
le retraitement, temps de référence utilisé pour le refroidissement des com-
bustibles multirecyclant le plutonium dans les RNR [12].

— La séparation chimique des différents éléments au sein d’un combustible usé

est considérée comme étant instantanée.
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— Les processus de fabrication et de transport entre la séparation chimique et

le chargement en réacteur durent 2 ans.

Les scénarios seront tout d’abord étudiés a ’équilibre (chapitres 4-5-6). Lors de
I’étude a I’équilibre, la définition de I’état du parc au démarrage n’est pas nécessaire.
Les installations présentes sont identique pendant tout le scénario et n’ont donc ni
de date de démarrage ni de date d’arrét et les stocks sont entiérement définis par
leur variation durant le cycle a I’équilibre (cf chapitre 2.5). Pour ces scénarios la
période étudiée correspond a un cycle, soit environ 11 ans qui regroupe l'irradiation
le refroidissement et la fabrication du combustible, puisque tous les cycles qui se

succedent sont identiques.

Une fois I’étude a I’équilibre terminée, certains scénarios seront alors étudiés hors
de cet état particulier grace au code CLASS. Ce code et les résultats associés sont

présentés dans la troisiéme partie.

2.4 Les scénarios étudiés

2.4.1 Explorer les scénarios possibles

Dans les différents scénarios étudiés, ont été explorées différentes conditions de
recyclage du plutonium, en tant que seul fissile dans I’assemblage ou en combinaison
avec d’autres comme 1'?2°U ou 1'?33U, et différents matériaux fertiles utilisés, 232Th
ou 28U Les 5 scénarios de multi-recyclage qui ont été choisis sont présentés dans la

suite de ce chapitre.

Ces scénarios ont été concus afin d’avoir la vision la plus exhaustive possible des
options de gestion & I’équilibre du plutonium avec des REP non modifiés. Ils mettent
en ceuvre un multi-recyclage du plutonium, c’est-a-dire que tout le plutonium sor-
tant des réacteurs du parc est recyclé, ainsi seul le plutonium provenant des pertes
chimiques au recyclage, les produits de fission et les actinides mineurs sont envoyés

vers les déchets de haute activité ou vitrifiés.

2.4.2 Recyclage homogéne du plutonium : multiUePu

Le premier scénario étudié est le multi-recyclage homogene du plutonium dans
un REP, similaire aux scénarios basés sur le concept MIX UE[20] : le plutonium

produit dans le réacteur est recyclé littéralement dans les mémes assemblages que
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ceux dans lesquels il a été produit (voir figure 2.2). A I’équilibre, tous les assemblages
et tous les crayons dans le parc sont identiques. Etant donné que les REP ne sont
pas régénérateurs pour le cycle uranium (voir paragraphe 1.3), 'uranium auquel est
mélangé le plutonium recyclé pour fabriquer le nouveau combustible doit étre enrichi
en 2%°U. Le combustible est ainsi composé d’un mélange de plutonium et d’uranium

enrichi. Un tel scénario est désigné par multiUePu.

Uenrichi UePu AM+PF
MOX) -
Pu

FIGURE 2.2 — Scenario multiUePu. Les flux d’actinides valorisables mais non recuclé
(uranium de retraitement) ne sont pas indiqué dans ce schéma

2.4.3 Séparation entre la production et la consommation de
plutonium : multiUPu

Le recyclage homogeéne n’est pas la seule solution pour multi-recycler le pluto-
nium. On peut aussi envisager des méthodes de recyclage hétérogéne. Ainsi on peut
séparer les assemblages du parc en deux catégories d’assemblage, des assemblages
produisant du plutonium et des assemblages multirecyclant ce plutonium. Les assem-
blages a 'uranium enrichi produisant du plutonium a partir de ressources disponibles
dans la nature sont les assemblages UOX standards. Actuellement, en France, un re-
cyclage du plutonium dans des assemblages dédiés sur une base d’uranium appauvri
est mis en place, il s’agit d’'un mono-recyclage MOX (qui est le scénario re référence
présenté dans la figure 2.1. Ce scénario (voir figure 2.3) propose donc une solution
qui s’inspire du cas francgais actuel en I’étendant au multi-recyclage du plutonium. Le
plutonium est mélangé avec de 'uranium appauvri afin de fabriquer un assemblage

critique sans nécessiter I’extraction de nouvelles ressources.

Dans notre étude, ce scénario considérant le multi-recyclage du plutonium sur
uranium appauvri est désigné par multiUPu. Ce scénario a déja fait 'objet de
nombreuses études qui listent ses faiblesses, principalement de mauvais coefficients
de sureté, et proposent des solutions pour y remédier|21] et nous sert de référence
sur le multirecyclage en REP puisqu’il s’agit du seul scénario de multirecyclage du

plutonium en REP qui a été largement étudié.
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Uapp

Uenrichi Pu ::'_.!l_" AM+PF

Pu

FIGURE 2.3 — Scenario multiUPu. Les flux d’actinides valorisables mais non recuclé
(uranium de retraitement) ne sont pas indiqué dans ce schéma

2.4.4 Introduction du thorium : multiThUPu

Dans une optique de multi-recyclage, le mélange de thorium avec de l'uranium,
appauvri, naturel ou enrichi, est a éviter. En effet, dans ce cas, I'?33U récupéré lors
du recyclage se retrouverait mélangé avec les autres isotopes d’uranium, notam-
ment avec de grandes quantités d’?*¥U, dans un vecteur isotopique contenant peu de
noyaux fissiles. L"233U serait donc irrécupérable par voie chimique. Un enrichissement
d’un tel uranium issu d’un combustible usé est difficile & envisager du fait, notam-
ment, de la présence d’?*2U [16]. Comme le cycle thorium n’est pas régénérateur en
REP [14], un apport d’*°U et donc d’uranium enrichi est nécessaire a 'équilibre.
Pour permettre le multi-recyclage, il faut donc au moins deux types d’assemblage :

un contenant 'uranium enrichi et un contenant le thorium.

En utilisant des combustibles UOX standards pour produire du plutonium, on
peut ensuite irradier ce plutonium dans des combustibles thoriés. Ces combustibles
thoriés recyclent ensuite, en cycle fermé, le plutonium et I'uranium (constitué alors
principalement d’?33U). Le schéma de ce scénario, appelé multiThUPu, est présenté

en figure 2.4.

Th

Uenrichi Pu ¥ ThUsPu AM+PF
A (MOX) o o

U3,PU

FIGURE 2.4 — Scenario multiThUPu. Les flux d’actinides valorisables mais non recu-
clé (uranium de retraitement et thorium irradié) ne sont pas indiqué dans ce schéma

Ce scénario est donc trés similaire au scénario multiUPu dans lequel 'uranium

appauvri des assemblages recyclant le plutonium est remplacé par du thorium. Il
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est composé uniquement de deux types d’assemblage puisque le plutonium et 1’ 233U

sont multirecyclés ensemble.

2.4.5 Séparation entre la production et la consommation d’ura-
nium : multiThU

De la méme fagon qu’il est possible de séparer la production et la consommation
de plutonium, il est possible, dans les scénarios utilisant le thorium de séparer la
production et la consommation de I'*3U. L’uranium produit dans les assemblages
mixtes ThPu est alors utilisé pour produire des assemblages ThU dans lesquels 133U

est multi-recyclé sur base thorium sans plutonium.

Cela conduit a la conception d’un scénario mettant en jeu trois types d’assem-
blage différents : des assemblages UOX produisant du plutonium, des assemblages
ThPu consommant du plutonium et produisant de 1'**3U et des assemblages ThU
multi-recyclant 1’?*3U. Ce scénario (voir figure 2.5) est nommé multiThU. Tl est tres
différent du scénario multiThUPu car il conduit & des spectres et des comportements

neutroniques trés différents dans les assemblages ThPu et ThU (voir paragraphe 5.2).

Th Th

M-Pu »y . ThPu pe U:p ¥ o ThUs AM +PF,
A (MOX) A (MOX)

Pu Us

FIGURE 2.5 — Scenario multiThU. Les flux d’actinides valorisables mais non recuclé
(uranium de retraitement et thorium irradié) ne sont pas indiqué dans ce schéma

Multi-recycler du plutonium dans des combustibles thoriés, au sein desquels au-
cune production de plutonium n’a lieu, conduit & une dégradation rapide de la qualité
du plutonium et ainsi & des paramétres de sureté défavorables (voir paragraphe 5.5).
Afin que ce probléme ne soit pas a 'origine d’une exclusion trop rapide de ces scé-
narios utilisant trois types d’assemblages, un scénario identique au multiThU, mais
ne multi-recyclant pas le plutonium dans les combustible ThPu, a été étudié. Ce

scénario présenté dans la figure 2.6 est nommé multiThU2.
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Th Th
Uenrichi Pu ThPu e U Y o1 ThU: AM +PFR,
(MOX) ) (MOX) o
lPu Us

FIGURE 2.6 — Scénario multiThU2. Les flux d’actinides valorisables mais non recuclé
(uranium de retraitement et thorium irradié) ne sont pas indiqué dans ce schéma

Ce dernier scénario ne multirecycle pas le plutonium. Aprés un unique recyclage
sur base thorium, le plutonium sort alors du cycle et est considéré comme un déchet

potentiel.

2.4.6 Scénarios ouverts associés

En plus de ces scénarios de multi-recyclage on simule et on étudie plusieurs
scénarios sans multi-recyclage et inspirés des stratégies existantes afin d’avoir un

point de comparaison : les scénarios UOX et monoUPu.

Le scénario UOX représente le cycle ouvert, un scénario ot I’ensemble du com-
bustible utilisé est de 'uranium enrichi a partir de I'uranium naturel et ou tout ce
qui sort d’un réacteur est considéré comme un déchet. Ce scénario a déja été présenté
dans le paragraphe 1.2.1. Il s’agit de la stratégie actuellement utilisée dans beaucoup
de pays dont la Suéde et les USA [22].

Le scénario monoUPu correspond a la situation francaise actuelle ot le plutonium
produit dans les crayons UOX est recyclé dans des combustibles sur base d’'uranium
appauvri (figure 2.1). Toute la matiére sortant de ces MOX uranium-plutonium sort
du cycle. Elle est potentiellement disponible pour une utilisation future, mais cette
potentialité sort du cadre de nos études et n’est pas étudiée ici. Il s’agit d’une version
du scénario multiUPu ne recyclant qu'une seule fois le plutonium et correspond au

scénario frangais actuel.

Nous considérons également I'équivalent du scénario précédent utilisant du tho-
rium comme base de recyclage du plutonium : le scénario monoThPu. Dans ce scé-
nario, le plutonium produit dans les crayons UOX est recyclé sur une base thorium,
la matiere produite lors de cette deuxiéme irradiation sort du cycle. Il s’agit d’une
version du scénario multiThUPu ne recyclant qu’une seule fois le plutonium et ne

recyclant pas I'uranium produit lors de l'irradiation du thorium.
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Nombre
Scénario d’assem- fertile(s) fissile(s) multi-recyclage

blages

différents Pu | U(233)
UOX 1 B8y By NON -
multiUePu 1 B3y B 4 29 Py OUI -
monoUPu 2 =8 BU + BIpy NON -
multiUPu 2 = BU 4+ PPy OUI -
monoThPu 2 28U 4 22Th | 250 + 239Py + 233U | NON | NON
multiThUPu | 2 B 4 22Th | 2P0 B9Py + B3U | OUL | OUI
multiThU 3 B 4 22Tk | 2P0 + B9Py + B3U | OUL | OUI
multiThU2 3 28U 4 232Th | 2P0 + 9Py + 23U | NON OUI

TABLE 2.1 — Récapitulatif des scénarios étudiés

2.5 Scénarios a I’équilibre
2.5.1 Définition d’un scénario a 1’équilibre

Un scénario a 1’équilibre est un scénario stable qui n’est pas modifié de cycle en
cycle. Ainsi, dans un tel scénario, on a la méme composition & chaque chargement
pour le combustible neuf et pour le combustible usé a chaque déchargement. Les flux

entre les installations sont également les mémes a chaque cycle.

Un scénario a l’équilibre n’est cependant pas un scénario ou aucune grandeur
n’évolue avec le temps. En effet pour qu’il y ait production d’énergie, il faut que des
actinides disparaissent par fission et donc que des produits de fissions apparaissent.
Cela nécessite un apport permanent de matiére et & une accumulation globale des
rejets au cours du temps. De plus des scénarios utilisant des réacteurs de type REP
ne peuvent fonctionner en rechargement continu, les REP fonctionnement avec des
rechargements ponctuels du cceur qui conduisent a une évolution significative de
la composition du cceur au cours de l'irradiation. Le caractére stationnaire est ob-
servé non pas chaque instant, mais a 1’échelle du cycle du combustible qui se répéte

toujours a l'identique.

Plutot qu'un équilibre plat ot tout est constant, il s’agit donc d’un équilibre

périodique ou tout se répéte a I'infini sans changer entre chaque itération.

Cette périodicité se manifeste a tous les échelons. Par exemple la figure 2.7 montre
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la périodicité de certains isotopes de plutonium et d’américium au sein d’un scénario
a l'équilibre multi-recyclant le plutonium, le scénario multiUPu qui est défini plus
tot dans ce chapitre (2.4.3). La quantité de ces isotopes deux ans aprés la fabrication
du combustible est exactement la méme que celle qui avait été chargée en coeur au
début du cycle. Entre ces deux moments, elle évolue. Les actinides a durée de vie
courte, comme le 24! Pu, sont un parfait exemple de cette évolution. Ils voient leur
quantité diminuer par décroissance durant les phases hors coeur. Quand ils sont
multirecyclés, la quantité présente en fin de cycle est la méme que celle présente
en début de cycle, ils voient leur quantité augmenter lors de l'irradiation. Cette
évolution partant toujours du méme point, elle se répéte de fagon identique d’un
cycle sur l'autre. Les stocks regoivent ainsi le méme apport a chaque cycle et sont
aussi prélevés des mémes matiéres. La stabilité des stocks entre les cycles imposée
par ’équilibre impose alors que les apports et les prélévements se compensent. On
peut donc considérer qu’on fonctionne a flux tendu, que dés qu'un combustible est
disponible, il est immédiatement utilisé pour fabriquer du nouveau combustible.
Ainsi aucune matiére utilisable ne s’accumule et aucune matiére n’est en attente

alors qu’elle pourrait étre utilisée.
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FIGURE 2.7 — Périodicité de la quantité des isotopes majeurs du Pu dans le scénario
multiUPu a I'équilibre (voir 2.5.3).
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2.5.2 Apports des scénarios a I’équilibre

Le caractére stationnaire et périodique des scénarios a 1’équilibre permet de se
libérer d'un certain nombre de contraintes qui bloquaient justement la précision de

la définition du scénario tel que présentée au début du chapitre.

Tout d’abord le probléme de définition de I’état initial du parc électronucléaire
et des stocks disparait car les quantités de matiéres dans les stocks ne dépendent

que de leurs variations lors du cycle a 1’équilibre.

De plus dans un scénario a ’équilibre, il n'y a aucun changement de filiére ou
de modéle de réacteur, ni aucune mise en place de nouveaux types de combustible.
On étudie seulement une situation donnée, sans passage d’une répartition du parc a
une autre ou sans introduction de nouvelles technologies au cours du scénario. On
se libére donc du deuxiéme probléme mentionné précédemment pour ce qui est de la
date de démarrage des nouvelles technologies ou stratégies qui sont soumises a des

influences décorrélées de 1’évolution du parc.

En supprimant le besoin de répondre a ces deux questions qui apportaient le plus
de paramétres non controlables ou non déterminables dans les scénarios, le scénario a
I’équilibre permet de se concentrer sur la physique des réacteurs et les conséquences

des choix volontaires et maitrisés de celui qui I’étudie.

De plus, un scénario a I’équilibre permet un gain au niveau de la simulation. En
effet, puisque tous les cycles du combustible d’un scénario a 1’équilibre sont iden-
tiques, seule la simulation précise d'un cycle est nécessaire pour son étude compléte.
Il faut cependant avoir auparavant déterminé 1’état d’équilibre, ce qui est loin d’étre
évident. Une méthode spécifique a été dévelopée, elle est présentée dans le chapitre
5.

2.6 Reésumé et Conclusions du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons définis 8 scénarios standardisés dont les ca-
ractéristiques sont résumées dans le tableau 2.1. Leurs différences ont été
réduites au minimum afin de faciliter les comparaisons entre eux.

Ils vont étre comparés a 1’équilibre, défini comme un état stationnaire du
scénario représenté par un seul cycle qui se répéte de fagon périodique,
mais aussi hors équilibre en conservant les parameétres qui peuvent 1’étre,
toujours dans l'optique de faciliter les comparaisons.
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Chapitre 3

Outils et Méthodes

3.1 MURE

L’évolution des différents combustibles au sein du REP standard considéré a
été simulée avec l'outil MURE [23]. Ce code et ses sources sont disponibles a la
NEA [24]. 1l est développé au sein d’une collaboration entre plusieurs équipes de
I'IN2P3 depuis une dizaine d’années [16, 25, 12, 26, 27| et a fait 'objet de plusieurs

benchmark qui ont permit sa validation [23, 25].

MURE simule I’évolution du combustible nucléaire au cours du temps en utili-
sant le code de transport statique de référence MCNP 5 [28]. Comme MURE est
un code développé dans un langage orienté objet, chaque utilisateur peut définir sa
propre facon d’interagir avec 1’évolution. De plus, MURE propose une interface gra-
phique facile a prendre en main qui permet de visualiser et d’analyser les résultats. Il
permet également de coupler des calculs neutroniques (avec ou sans évolution de la
composition isotopique du combustible) avec la thermo-hydraulique en utilisant un
code simplifié intégré a MURE (BATH pour Basic Approach of Thermal-Hydraulics)
ou un code 3D : COBRA-EN [26]. MURE peut aussi étre simplement utilisé comme
une interface & MCNP pour construire des fichiers d’entrée contenant géométries et

compositions plus facilement.

3.1.1 Résolution numérique des équations de Bateman

Pour calculer I’évolution de la composition isotopique d’un combustible sous irra-

diation, il faut résoudre I’équation de Bateman (3.1) pour chaque isotope considéré
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et pour chaque cellule évoluante :

L ;Aj N;(t) — ANi(t) + ;Nj/(t) <ol 7> ¢- ENi(t) <o0;”>¢
(3.1)
avec

— N; la quantité de noyau de l'isotope i;

— )\;:_"' la constante radioactive de lisotope j qui décroit vers l'isotope i (en
s

— < ag-‘_" > la section efficace microscopique moyenne de la réaction sur l'iso-
tope j qui améne sur l'isotope i calculée par un calcul neutronique statique
(en cm?);

(r)

—<0j

Iisotope j calculée par un calcul neutronique statique (en em?);

> la section efficace microscopique moyenne de la réaction (r) sur

— ¢ la valeur du flux dans la cellule (en n.cm=2.s—1).
Pour notre étude, nous choisissons de fixer la puissance du systéme simulé. Le
flux neutronique est alors déduit de la puissance, des sections efficaces de fission et

de la composition par la relation :

Py =Y Niol¢e (3.2)
avec

— ¢; 'énergie dégagée lors de la fission d’un noyau de l'isotope i;

— alf la section efficace microscopique de fission de l'isotope i.

Lorsque le combustible évolue, le nombre de noyaux fissiles change. Or, les quanti-
tés de différents noyaux contraignent fortement le spectre de neutrons, ce qui conduit
a faire varier les sections efficaces microscopiques moyennes au cours du temps. Nous
avons donc a faire a un systéme d’équations non linéaires puisque les sections effi-

caces et le flux évoluent avec le temps, ce qui complexifie la résolution.

Par ailleurs, il est possible que plusieurs réactions sur un noyau reproduisent le
noyau initial et forment ainsi une boucle dans I’évolution. Ainsi, un noyau de 24 Py
peut, aprés 3 captures neutroniques, se transformer en 243 Pu qui décroit rapidement,
avec un période de moins de 5 heures, en > Am. Ce noyau d***Am peut encore
capturer un neutron et donner un noyau d’*** Am qui décroit avec une période de 10
heures en ?**C'm, qui décroit a son tour en 24° Pu. Un noyau de 24 Pu aprés 4 capture
et 3 décroissances radioactives redevient alors un noyau de ?*°Pu. Cela forme une
boucle, présentée dans la figure 3.1. Cette boucle interdit toute résolution analytique

exacte du systéme d’équation de Bateman.

46



3.1. MURE

=== Décroissance
. EMCm
- Capture K
&+
& L
o ﬁ"-,_
‘0 1.
* il
‘0
ol ZBAM p— 2 A
*
* —v
& L)

20Dy (i 241D | 242D e 23Dy

FIGURE 3.1 — Exemple de boucle dans I’évolution des noyaux sous irradiation :
production de 24Py a partir de 249 Pu.

Pour toutes ces raisons, il est nécessaire de mettre en place une méthode de

résolution numérique permettant de simuler I’ensemble de ces contraintes.

3.1.2 Calcul du transport des neutrons par la Méthode de
Monte-Carlo

Dans I’équation de Bateman, on a besoin, pour chaque volume ot I’équation est
résolue, de la valeur moyenne des taux de réactions, < No¢ >, pour les différents
isotopes présents dans le combustible ainsi que de la valeur du flux. Les bases de
données nucléaires fournissent les valeurs des sections efficaces pour une énergie
de neutron donnée. Le calcul de la valeur moyenne < o¢ > dans le réacteur qui
permet d’obtenir les taux de réaction revient donc au calcul du spectre en énergie
des neutrons qui nécessite de résoudre I’équation de transport des neutrons dans la
géométrie simulée.

Pour résoudre 1’équation de transport des neutrons, le code MURE utilise le code
MCNP (Monte Carlo N Particle) [28]. MCNP est un code de transport de référence,
développé au LANL (Los Alamos National Laboratory), basé sur la méthode de
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Monte-Carlo. Il simule le transport de particules (neutrons, photons ou électrons
bien que seuls les neutrons aient été utilisés dans cette étude) dans n’importe quelle
géométrie tridimensionnelle pour une composition isotopique fixée dans chaque cel-

lule de cette géométrie & un instant donné.

La premiére étape pour utiliser MCNP consiste a décrire la géométrie que I'on
souhaite simuler, dans notre cas la géométrie de I’assemblage. Ainsi chaque matériau
occupe un volume au sein d’une forme donnée, ce volume est appelé une cellule. Le
code MCNP simule alors un grand nombre neutrons et suit 1’évolution de leurs
positions et de leurs énergies de fagon continue grace a des méthodes probabilistes.
A partir de ces multiples traces de neutrons, diverses grandeurs moyennes peuvent

étre calculées dans les cellules d’intérét.

Pour nos simulations, seul le spectre des neutrons, c’est a dire la répartition en
énergie des neutrons, dans les cellules évoluantes a été calculé. Pour cela 'espace
en énergie a été divisé en 17900 groupes choisis afin de décrire au mieux les zones
de résonances des sections efficaces principales pour la simulation d’'un REP. 11 est
aussi possible de calculer directement avec MCNP les taux de réaction moyens sans
passer par la constitution de groupes d’énergie. La méthode utilisant les groupes
a été utilisée car elle permet de diminuer significativement le temps de calcul en
n’apportant que de faibles déviations grace a un découpage fin qui permet de bien

prendre en compte autoprotection [12].

Une fois le spectre des neutrons obtenu grace a une simulation avec MCNP, on
calcule, pour chaque cellule et pour chaque groupe, la valeur ¢; du flux correspondant

a 'intervalle en énergie du groupe i comme expliqué dans ’équation :

>k

_ E(k)€[groupet]

i v

(3.3)

ou :

— [, est la longueur parcourue par le neutron k dans la cellule considérée ;

— V est le volume de la cellule considérée.

A ce stade, MCNP ne connaissant par la puissance du systéme, le flux est nor-

malisé par neutron de fission.

On obtient des sections efficaces microscopiques moyennes a un groupe qu’il est

possible d’injecter dans I’équation de Bateman grace a la formule suivante :
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JodE — Y pAFE

<o >=

3.1.3 Couplage

A partir des sections efficaces obtenues grace a la résolution de 1’équation de
transport dans MCNP, on peut résoudre numériquement 1’équation de Bateman
en considérant que le spectre n’évolue pas sur l'intervalle de temps considéré. La
résolution numeérique est effectuée avec la méthode de Runge-Kutta. Cependant,
méme si les sections efficaces microscopiques sont considérées comme constantes,
lorsque la composition du combustible change, le flux doit s’adapter & cette variation

de la composition pour que la puissance reste constante.

Les sections efficaces étant impactées par ce changement de composition, il faut
réguliérement les mettre a jour. Pour cela, on stoppe I’évolution et des calculs dans
MCNP basés sur la nouvelle composition sont effectués. On met donc en ceuvre un
algorithme de résolution cyclique pour calculer I’évolution du combustible :

— MCOCNP calcule des sections efficaces & un temps t qui servent a calculer I’évo-
lution de la composition du combustible entre ¢ et t + At (méthode de Runge-
Kutta).

— Durant cet intervalle de temps At, le flux est recalculé environ 10 fois pour
maintenir les variations de la puissance dans une gamme acceptable.

— La composition & t + At est ensuite utilisée dans MCNP pour calculer les
sections & t + At et ainsi continuer le cycle.

Ce cycle, dont la durée varie de quelques minutes d’irradiations & quelques jours

suivant la précision voulue, est représenté de fagon synthétique dans la figure 3.2.
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FIGURE 3.2 — Schéma de fonctionnement général de I’évolution dans MURE

3.2 Calcul assemblage

3.2.1 Définition du calcul assemblage

3.2.1.1 Principe

Le principe du calcul assemblage est de se limiter a faire le calcul neutronique sur
un assemblage, ou une partie d’assemblage, placé au sein d’un réseau infini grace a
des conditions aux limites réflexives. On peut ensuite extrapoler le résultat pour en
déduire le comportement neutronique du coeur complet d’un réacteur. Grace a cette
méthode, on réduit grandement la complexité du systéme étudié. Comme tous les as-
semblages du réseau infini ne sont que des images réfléchies du méme assemblage, ils
sont tous identiques. Dans notre modéle de calcul assemblage, on se limite méme au
suivi de I’évolution de la composition moyenne des crayons dans ’assemblage. Grace
aux conditions réflectives parfaites sur toutes les surfaces externes de ’assemblage,
on obtient un flux trés plat dans la portion d’assemblage considérée et cela suivant
toutes les dimensions, I'approximation en considérant que tous les crayons simulés
voient leur composition évoluer comme la moyenne des crayons est donc assez faible.
Ce suivi moyen de I’évolution de la composition conduit & une diminution directe du
temps de calcul au moment du calcul de I’évolution des compositions. De plus, tous
les crayons du ceeur sont alors considérés comme un ensemble homogeéne vis a vis de
leur évolution, ainsi le flux et les sections efficaces de tous les crayons sont calculés

grace aux neutrons interagissant dans tous les crayons. Sans séparation de la statis-
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tique entre différentes cellules qu’il faut suivre, puisque ’ensemble des crayons est
considéré comme un tout homogeéne, on peut ainsi atteindre une précision correcte

avec beaucoup moins de neutrons dans les calculs Monte-Carlo.

Ces simplifications font que I’évolution jusqu’a un burn-up de 50 GWj/t avec la
méthode du calcul assemblage se fait en environ 8 heures.processeurs contre prés de
600 pour la simulation d’un coeur complet dans les méme conditions [29]. Les temps
de calculs, qui étaient prohibitifs avec la simulation de cceurs complets, entrent donc
dans des domaines qui rendent faisables les études prospectives des scénarios alter-
natifs présentés dans le chapitre précédent. De plus ce modele permet de faciliter
la convergence des sources au sein du volume simulé comme expliqué dans le para-
graphe 3.2.1.3.

Cette simplification du probléme se fait a travers plusieurs approximations dont
les principales sont discutées dans la fin de ce chapitre. Ces approximations gardent
néanmoins une influence suffisamment faible pour que les calculs assemblages restent
représentatifs de ce qui se passe sur la globalité du ceeur. De telles approximations
sont cohérentes avec 'objectif des calculs de scénarios qui sont effectués dans notre
travail car elles permettent de dégager des tendances et d’effectuer des comparaisons
dans des temps raisonnables. Néanmoins, des études de sureté ou de comportement
neutronique et thermo-hydraulique précis d’un systéme nécessiteraient des simula-

tions plus précises.

C’est pour cette rapidité de calcul et cette représentativité de qualité que les
calculs assemblages sont a la base de la plupart des codes industriels [30]. Ces ca-
ractéristiques en ont aussi fait un outil privilégié dans les milieux académiques pour
I'étude de cycles innovants [31, 13, 32, 27|.

3.2.1.2 Modéle d’assemblage

Les stratégies alternatives concues et étudiées dans ce travail ne mettent en jeu
que des REP de technologie existante. De trés nombreuses variantes de REP ont été
développées et mises en exploitation au cours du temps par les différents industriels.
Dans nos simulations nous avons utilisé une géométrie d’assemblage standard basé
sur le REP N4 congu par Areva [33] qui est le modeéle de REP utilisé lors de la
construction de la derniére série de réacteurs avant I’'EPR, c’est a dire les REP les
plus récents actuellement en fonctionnement en France. Etant donné les schémas

de calcul utilisés, les résultats obtenus seront valables pour des REP de nouvelle
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génération.

La figure 3.3 présente avec précision la géométrie qui a été utilisée pour nos
simulations. Il s’agit d’un assemblage carré de 17 crayons de coté au sein duquel 24
crayons sont remplacés des tubes guides modélisés par des tube de zircaloy rempli
d’eau. Chacun de ces crayons est constitué de pastilles de dioxyde d’actinide. La
température est considérée homogene a 900 K, et ce quel que soit les actinides
considérés dans le combustible. Cette température a été choisi afin que les taux
de réactions moyens dans le crayons ayant une température homogeéne soient aussi
proche que possible que ceux dans un vériable crayons avec un réelle distribution en
température. Ces crayons sont entourés d’un gaine en Zircaloy-4 a une température

de 600 K et avec une densité de 6.5g.cm™3. Le caloporteur est de 'eau liquide a
600K, de densité de 0.71g.cm™3.
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FIGURE 3.3 — Géométrie d’assemblage utilisée lors de notre étude.
Volumes jaunes : caloporteur eau, Volumes verts : intérieurs des tubes guides empli
d’eau, Volumes rouges : combustibles

Dans notre étude, les calculs assemblages ont été effectués sur une section d’as-
semblage d’une hauteur correspondant a un dixiéme de la hauteur réelle de l'as-
semblage avec des surfaces réfléchissant les neutrons sur toutes les parois (latérales,
supérieures et inférieures) et simulent donc I’évolution de ces assemblages dans un
environnement infini dans lequel aucune fuite n’est prise en compte. La portion d’as-
semblage simulé se comporte comme si elle était au centre d’un coeur infini composé
uniquement de copie de cette méme portion d’assemblage a 'infini dans toutes les

directions. Aucune mise & I’équilibre forcée des isotope a vie courte (tels le Xénon
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ou le Samarium) n’est effectué et leur évolution au court du temps est calculée lors

de la résolution des équations de Bateman.

3.2.1.3 Effet sur la convergence Monte-Carlo

La diminution du volume simulé permet aussi de résoudre I'une des difficultés
majeures pour l'utilisation des méthodes Monte-Carlo pour la simulation de réac-
teurs nucléaires. En effet, lors de la simulation de coeur de REP complet, ou dans
une moindre mesure lors de la simulation d’assemblages sur toute leur hauteur, les
méthodes de Monte-Carlo ont de grandes difficultés a obtenir des sources convergées
et ce qui pose spécifiquement de gros problémes pour les calculs faits en couplage
avec I’évolution du combustible [14]. Ce probléme de convergence est principalement
lié & un écart trop grand entre le libre parcours moyens des neutrons et les grandeurs
caractéristiques des géométries simulées [34, 35, 36, 37|. Une comparaison entre les
sources de fissions obtenues avec un code Monte-Carlo et un code déterministe pour
la méme géométrie montre des écarts importants lors de la simulations d’un assem-
blage dans toute sa hauteur, alors qu’ils sont presque inexistants avec la simulation

de seulement une portion de 'assemblage [14].

Enfin, I'utilisation d’une géométrie resserrée permet une convergence trés rapide
de la source de fission, c’est a dire de la répartition des sites de fission au sein de
I’assemblage, lors des calculs MCNP. La détermination de la répartition spatiale des
sites de fissions se fait par 'intermédiaire de calculs spécifiques pendant lesquels
les neutrons sont propagés sans qu’aucune donnée (autre que celle sur ces sites de
fissions) ne soit extraite du calcul. Ces calculs sont appelés des cycles inactifs. Une
étude précise de cette convergence dans le REP montre que I'obtention d’une source
convergée pour un assemblage simulé dans toute sa hauteur demande 50 fois plus de
calculs lors de ces cycles inactifs, que pour 'obtention de la méme convergence pour
une portion d’assemblage [14]. Dans notre cas, une source répartie de fagon homo-
géne en volume dans les crayons a servi de source initiale & MCNP. Cette répartition
a été concgue afin de représenter en premiére approximation une répartition homo-
gene des fissions dans le combustible. Grace aux indicateurs de convergence calculés
par MCNP, on a pu controler la convergence de la source de fission dans notre assem-
blage. Ces indicateurs ont permis d’évaluer que 2 cycles inactifs étaient suffisant pour
obtenir une convergence acceptable. Ce nombre confirme que le déplacement néces-
saire des sites de fission depuis la répartition homogéne vers la répartition convergée

est assez faible devant le libre parcours moyen des neutrons dans notre assemblage.
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Par mesure de précaution, 5 cycles inactifs ont été utilisés lors de nos calculs.

3.2.2 Effet des hypothéses du modéle

3.2.2.1 Approximation du cceur homogéne

Rappelons que dans un réacteur non régénérateur, le facteur de multiplication a
tendance a diminuer. Le combustible est donc initialement "surcritique" et cette sur-
criticité est compensée par des poisons neutroniques pour obtenir un systéme global
critique. Le taux de combustion accessible correspond alors a un réacteur tout juste
critique en fin de cycle alors que les poisons neutroniques, comme le bore soluble
au sein du caloporteur eau, ont été réduits au minimum. En placant des assem-
blages peu irradiés a coté d’assemblages fortement irradiés, le rechargement partiel
du cceur permet d’augmenter grandement le temps d’irradiation du combustible. En
effet, dans ce cas, la sous-criticité des assemblages les plus vieux est compensée par
la surcriticité des assemblages frais ce qui permet d’allonger la durée d’irradiation
des anciens assemblages et de rendre l'irradiation du combustible beaucoup plus
homogene et donc d’atteindre de meilleurs taux d’épuisement. Ce gain en terme de
burn-up atteignable est de I'ordre de plusieurs dizaines de pourcents [27]. Il a donc
été choisi de simuler des irradiations avec de tels rechargements partiels. Pour tous
les scénarios étudiés, un rechargement par quart a été choisi mais les effets de char-
gement plus complexes comme le zonage MOX on été éludés. Néanmoins, le calcul
assemblage, en simulant un ceeur infini & partir de la réflexion infinie dans toutes les
directions d’une portion d’assemblage, simule en fait un coeur complétement homo-
geéne : tous les assemblages du coeur sont identiques et ont connu le méme historique
d’irradiation.

Pour simuler l'effet d’un rechargement partiel sans sortir du cadre du calcul
assemblage, seul I'effet de lissage de la réactivité a été pris en compte. Ainsi le critére
de criticité n’est plus posé sur le k,, d’un assemblage, mais sur le k., moyenné sur les
différents assemblages a différents temps d’irradiation tels qu’ils cohabiteraient dans
le cceur lors de 'application du rechargement partiel. Pour calculer ce k., moyen
dans le cas d’un rechargement en N fois, la formule la plus couramment mentionnée

dans la littérature [30] est simplement :

< ko (t) >= % >k <t + %) (3.5)
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avec

— < koo(t) > le facteur de multiplication moyen des assemblages dans le coeur

— N le nombre de division du cceur pour la gestion des rechargement, par
exemple N = 4 pour un rechargement par quart

— T le temps d’irradiation total du combustible en cceur, ainsi un combustible

rechargé par quart fera 4 campagne d’irradiation d’une durée % par campagne
pour une durée d’irradiation totale T'

Cette formule moyenne directement les k., des N types d’assemblages irradiés de
facon décalée. On notera que cette formule ne donne pas véritablement le k moyen
du réacteur qui serait plutot le rapport entre la totalité des productions de neutrons
et la totalité des absorptions. Dans notre travail, nous avons utilisé une méthode

plus proche de la définition physique du facteur de multiplication global du coeur, a

SavoIir :
S5 (i E)r S s w1
<k (t) >= 1€[L;N] g Etsotopes N 1€[1;N] j€E€isotopes N
> > X (t + Z—)
i€[1;N] j€isotopes N
(3.6)
avec

— < k() > le facteur de multiplication moyen des assemblages dans le coeur
)

fission
t

72j

n,2n

I'instant t

(t) la section efficace macroscopique de fission de l'isotope j a I'instant
(t) la section efficace macroscopique de réaction (n,2n) de I'isotope j a

— YJ(t) la section efficace macroscopique totale d’absorption de l'isotope j a
Iinstant t

— 17 le nombre moyen de neutron émis lors d'un fission de l'isotope j

Ainsi le k., moyen est calculé en faisant le rapport global entre la production
totale de neutrons dans tous les assemblages et 'absorption totale. Les sections
efficaces pour les différents groupes d’assemblages avec des burn-up différents sont
calculées au burn-up au moment du cycle considéré. Ainsi, I’évolution du spectre au
cours de l'irradiation est prise en compte. L’hypothése de simplification la plus forte
se trouve alors dans les sections efficaces non prises en compte lors du calcul de ce

rapport, I’absorption sur les gaines et sur le caloporteur dans notre cas. Néanmoins
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ces sections efficaces sont relativement faibles comparées a celles du combustibles et

varient peu au cours du cycle.

Ces deux méthodes de calcul du k., moyen ont été utilisées pour suivre la ré-
activité d’un cceur de REP entiérement chargé avec du combustible UOX mettant
en place une stratégie de rechargement par quart, de fagon a ce que tous les assem-
blages atteignent un burn-up de 50GWj/ty. Le résultat de cette comparaison est

présenté dans la figure 3.4.

k : moyenne des k des différents assemblages
k : rapport entre production totale et absorption totale
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FIGURE 3.4 — Comparaison de la réactivité moyenne d’un cceur UOX rechargé par
quart a partir d’un calcul assemblage et de deux méthodes de calcul du k moyen

Les deux méthodes donnent un écart sur la réactivité calculée d’environ 1000
pcm qui reste constant au cours du cycle. La méthode faisant la moyenne des k.o,
présentée dans I’équation (3.5), donne une réactivité plus importante que la méthode
faisant le rapport des taux de réaction moyens, présentée dans ’équation (3.6),
car elle conduit & une surestimation de l'efficacité des neutrons produits dans les
assemblages neufs, au spectre trés thermalisé, qui arrivent dans les assemblages usés,

au spectre plus dur.

La méthode retenue permet de simuler I'évolution de la réactivité d’un ceceur
mélangeant un méme type d’assemblage & différents burn-ups. Néanmoins elle ne
permet pas la simulation de ’action d’un assemblage sur les spectres de ses voisins
car I’évolution d’un assemblage n’est calculée qu’une seule fois et cela sans connaitre

au préalable ’évolution du spectre des assemblages voisins. Ainsi I’évolution d’un
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assemblage MOX calculée par un calcul assemblage sera plus proche de 1’évolution
d’'un MOX dans un coeur 100% MOX que de celle dans un cceur contenant 70%
de combustible UOX et 30% de combustible MOX, comme ce qui se fait dans les
réacteurs francais. Dans notre étude cet effet sera négligé, conduisant a des spectres
plus dur au sein des combustibles MOX. Cependant, cet effet étant présent au sein

de tous les scénarios étudiés, il ne fausse pas la comparaison.

3.2.2.2 Approximation du cceur infini

Le calcul assemblage simule un cceur infini dans toutes les directions. Il n’existe
donc aucun assemblage périphérique. Tous les assemblages sont virtuellement au
centre de ce coeur infini et ont un flux axial complétement plat. La figure 3.5 (issue
de [26]) montre que, dans un assemblage fini en z, ce flux axial est loin d’étre plat : les
extrémités supérieures et inférieures de l'assemblage ont des puissances inférieures
a celles de son centre. Elles sont néanmoins prises en compte lors du calcul de la
puissance volumique dans le combustible, la puissance considérée étant une moyenne

sur la hauteur de I'assemblage et non la valeur en son centre.
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FIGURE 3.5 — Distribution de la puissance selon 'axe vertical d’un assemblage [26]
La puissance totale dans chaque diziéme de crayon est indiquée, la somme des puis-
sance dans toutes les zones donne la puissance totale du crayon considéré
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De plus, dans un véritable réacteur, les assemblages en périphérie du coeur voient
des flux tres différents et ont donc des puissances trés différentes de ceux des assem-
blages du centre, et cela méme lorsqu’on applique un plan de chargement par quart
qui atténue cette différence (voir la figure 3.6). Ainsi cette disparité de puissance
entre les assemblages au sein d'un réacteur peut aller jusqu’a un facteur 3 sur la
puissance des assemblages entre 1’assemblage avec la puissance la plus faible, qui a
une puissance de 52,4% de la puissance moyenne, et ’assemblage avec la puissance
la plus importante, qui voit 162,7% de la puissance moyenne. Cette inhomogénéité
observée a deux principales causes : la finitude radiale du réacteur et le plan de

chargement.

La finitude radiale du cceur implique que certains assemblages, en périphérie,
sont entourés de 'eau des réflecteurs. Ces assemblages ont donc des fuites plus im-
portantes car ils sont plus prés du bord, mais voient un spectre de neutrons plus
thermalisé car les neutrons revenant du réflecteur se sont ralentis au cours des nom-
breuses diffusions qu’ils y ont faites. Au contraire, les assemblages du centre sont
moins sensibles aux fuites, mais, étant entourés d’assemblages déja irradiés, ils re-
¢oivent des neutrons avec un spectre plus dur. D’aprés la puissance des assemblages
visibles sur la figure 3.6 (issue de [14]), la compétition entre ces deux effets semblent
favoriser des puissances un peu plus importantes sur les bords qu’au centre. Dans
notre travail, cet effet a été lissé en fixant, non pas le temps de résidence en irra-
diation, mais le burn-up vu par chaque assemblage, qui est la variable qui dirige
véritablement 1’évolution des compositions. Ainsi le burn-up est le méme dans tous
les assemblages simulés et les effets des variations d’historique de puissance sont

atténués.

1.613 | 1.570
1.171 | 1.462 | 1.627 | 1.298
1.525 | 1.137 | 0.977 | 1.098 | 0.957 | 0.846
0.815 | 0.842 | 1.272 | 0.797 | 0.801 | 0.879 | 0.846
0.824 | 0.952 | 0.856 | 0.910 | 0.791 | 0.801 | 0.957
0.857 | 0.754 | 0.648 | 0.639 | 0.910 | 0.797 | 1.098 | 1.298
0.590 | 0.720 | 0.975 | 0.648 | 0.856 | 1.272 | 0.977 | 1.627
0.624 | 0.763 | 0.720 | 0.754 | 0.952 | 0.842 | 1.137 | 1.462 | 1.570
0.524 | 0.624 | 0.590 | 0.857 | 0.824 | 0.815 | 1.525 | 1.171 | 1.613

FIGURE 3.6 — Distribution de la puissance entre les différents assemblages d’un quart
de cceur de REP chargé par quart [14]. Le centre se trouve dans le coin inférieur
gauche.
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3.2.3 Autres approximations effectuées

3.2.3.1 Controle de la réactivité

Dans un REP, le k., du combustible diminue de facon importante au cours de
I'irradiation suite a la diminution de quantité de matiére fissile et & I’empoisonnement
par les produits de fission. Pour permettre l'irradiation du combustible dans un
coeur critique pendant un temps raisonnable, le combustible est donc congu de fagon
a ce que son ks soit strictement supérieur & 1 en début d’irradiation. Cette sur-
réactivité du combustible est compensée par ’addition d’un poison neutronique en
début de cycle qui doit étre retiré au fur et & mesure de l'irradiation. Le poison
qui joue le role le plus important dans ce suivi de la réactivité est le bore qui est
introduit dans I’eau, sous forme d’acide borique. L’action de poison neutronique du
bore vient principalement des réactions d’absorption de neutrons (n,a) sur le 1°B.
L’ajustement de la concentration de bore dans I'eau permet d’ajuster le niveau de
cette anti-réactivité et ainsi de compenser la baisse du k., du combustible afin de

maintenir un coeur critique tout au long de 'irradiation.

La simulation de cette méthode de gestion de la réactivité pose une difficulté lors
de l'utilisation du calcul assemblage. En effet la concentration de bore est & peu prés
homogéne dans tout le coeur et est ajustée pour que I'ensemble du coeur soit critique.
On ne peut utiliser le méme critére de criticité lors d’un calcul assemblage. En effet
au sein d'un coeur complet, des assemblages avec des burn-up différents cohabitent,
suite a la mise en place des plans de chargement et des rechargements partiels de
coeur. La sur-réactivité due au combustible dans chaque assemblage n’est donc pas
la méme et ne correspond pas a la moyenne sur le coeur. Pour rendre compte dans
un calcul assemblage de cette gestion de réactivité a 1’échelle du cceur, de nom-
breuses méthodes peuvent étre envisagées, parmi lesquelles on trouve l'utilisation
d’une concentration de bore moyenne, I'utilisation d’itérations de calculs assemblage
complets pour calculer la concentration de bore, ou encore le suivi d’une réactivité
hypothétique du coeur ou 'alternance de calculs coeur et de calculs assemblage pour
ajuster cette concentration [14]. Pour la simulation de cycles innovants dans des
REP, la méthode souvent choisie est de négliger I'influence du bore [14, 16, 27|.
Cette hypothese revient a faire ’approximation que le bore n’a que peu d’influence
sur le spectre de neutrons, et donc sur les taux de réaction, et que son influence peut

se résumer a une anti-réactivité brute proportionnelle a sa concentration.

Afin de vérifier la validité de cette hypothése, nous avons mené une petite étude
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spécifique pour comprendre et décomposer les diverses fagons avec lesquelles le bore
influe sur la réactivité. Plusieurs calculs ont ainsi été effectués sur un combustible
UOX en début d’irradiation avec des concentrations de bore différentes. Ces calculs
ont ensuite été analysés et les différences de réactivité ont été décomposées entre les
diverses influences. Pour cela, on commence par écrire k en fonction des parameétres

qui nous intéressent :

by b
e . (3.7)
Ea Eg“e + EaBore + Egutres

avec
— Y= N;o! 1a section efficace macroscopique de fission.
— X, = > N;o¥ la section efficace macroscopique d’absorption.

On décompose ensuite les variations de k en fonction de ces différents paramétres :

dh _ vy d(Sa)

Eoouyy S

3.8
vy dS) dE ) 39
k’ - I/Zf Za Ea ZCL
Pour regrouper sous un seul paramétre ’évolution de comportement du combustible,
Sfuel
vy
on introduit le parameétre n = ~—Faa €t on regarde ses variations :

dp _d(wsy) d(zi)

n B 23 B 3 fuel (3.9)
Les variations de k se décomposent alors de la maniére suivante :
dk . dn d(zguel) d(zguel) d(EfOT@) d(zgutras)
? . fuel Ea - Ea — Za
e ! (3.10)
gk dy ) (S5 d(sEe)  dmme)
k o n Ea Eguel Ea Ea

Le tableau 3.1 résume la répartition des effets du bore dans les différentes parties
de cette équation pour différentes concentrations de bore. On remarque que la mo-
dification du spectre causée par la présence de bore est loin d’étre négligeable, puis-
qu’elle représente plus de la moitié de l'effet total du bore (en ajoutant I'influence
sur le combustible et sur les autres éléments de I’assemblage). Cette influence du
spectre est principalement concentrée sur le combustible, ce qui laisse présager une

influence non négligeable sur son évolution.
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Concentration de Bore 1000 ppm | 2000 ppm | 3000 ppm | 4000 ppm
fuel
dn  d(sive (Ea — Xa
Combustible (pcm) dn _ d(Ea") ) -4381 -8823 -13772 -18418
n Yo Z({uel
% du total 49% 51% 54% 56%
d(ZBOTE)
Bore (pcm) 2‘17 -4000 -7342 -10147 -12593
a
% du total 45% 43% 40% 38%
d(zautres)
Reste (pcm) ‘;:7 -563 -1012 -1407 -1736
% du total 6% 6% 6% 5%
dk
Effet total (pcm) - -8944 -17176 -25326 -32747

TABLE 3.1 — Décomposition de 'effet du bore sur la réactivité

Comme le bore a une influence forte sur les sections efficaces, il est nécessaire de
simuler la bonne concentration de bore pour obtenir des résultats précis sur 1’évo-
lution des différents isotopes. Cependant, cette concentration de bore ne peut étre
fixée que grace a un suivi précis de la réactivité globale du coeur qui ne peut étre
effectué dans un calcul assemblage qui contient déja intrinséquement des approxima-
tions. De plus, pour les combustibles innovants que nous étudions, il n’existe aucune
valeur tabulée de concentration de bore au cours de l'irradiation, ni méme de valeur
moyenne de celle-ci. Il nous est donc impossible de prendre en compte de maniére

précise 'influence du bore sur ’évolution du combustible.

Afin de tout de méme simuler, de fagon approchée, ’effet du bore, on fait le choix
de fixer un niveau de bore constant. La concentration de 700 ppm, correspondant
au niveau qui permet de rendre correctement 1’évolution des isotopes principaux
dans un REP [29], a été choisie. Cette concentration qui convient pour 1'évolution
des combustibles UOX n’est certainement pas optimale dans les autres combustibles
a cause des différences de spectres et d’évolution de la criticité du combustible.
Des valeurs différentes sont notamment utilisées lors de la simulation de MOX tels
qu’utilisé dans la stratégie frangaise monoUPu. Néanmoins 'ajustement de cette
quantité ne peut étre faite pour chacun des combustibles étudiés, afin de ne pas
introduire de biai dans la comparaison en optimisant certains scénarios plus que
d’autre, il a été choisi d’utiliser cette valeur de 700 ppm pour tous les combustibles
étudiés.

Cette concentration de bore constante au cours du cycle conduit & une anti-
réactivité négative en fin de cycle, due au bore qui artificiellement maintenu a un
niveau élevé et qui ne représente par la réalité. Cette anti-réactivité doit étre prise

en compte pour la détermination de la fin de cycle. Pour cela il faut calculer I’anti-
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réactivité en fin de cycle due au bore pour un combustible dont la fin de cycle est
déja connue, un combustible UOX pour notre cas. Ensuite cette anti-réactivité est

rajoutée a la réactivité de ’assemblage pour reconstruire le k., fin de cycle.

La encore, cette approximation nous semble compatible avec I’'objectif d’effectuer

des calculs de scénarios, mais devrait étre revue pour des calculs de sureté.

3.2.3.2 Détermination de la fin de cycle

Lors de la simulation d'un coeur complet réaliste, la fin de cycle est déterminée
par le moment ou le k.sy du cceur atteint 1. Dans le cadre du calcul assemblage
la situation est moins directe car le coeur infini qui est simulé ne prend en compte
aucune fuite de neutrons. Prendre la méme condition de fin de cycle que dans le cadre
de la simulation d'une géométrie réaliste de coeur conduirait ainsi a une surévaluation
du burn-up atteignable. Pour réintroduire I'effet des fuites au niveau de la limitation
du temps d’irradiation, on fixe un niveau de fuite représentatif de ce qui se passe
en fin de cycle et on détermine la fin de cycle par la vérification de la condition :
koo = 1+ fuites.

Pour calculer ce niveau de fuite, une méthode a été mise en place par P. Guille-
min dans la cadre d’un travail couplé entre MURE et le code déterministe DRAGON
[14]. Elaborée initialement pour des réacteurs CANDU et appliquée ensuite a des
REP, cette méthode consiste & faire un calcul d’évolution d’un coeur complet et de
comparer le facteur de multiplication k au sein d’un assemblage de ce coeur a celui
obtenu dans un calcul assemblage avec des conditions miroir. La différence en réac-
tivité est alors utilisée comme valeur fixe a soustraire a la réactivité de 1’assemblage
pour représenter les fuites. Cette valeur a été calculée pour les REP & 3000 pcm. De
la méme fagon, I'influence des barres de controle a été évaluée a une anti-réactivité
de 1000 pcm, amenant I'anti-réactivité a ajouter a la valeur calculée par MCNP dans

notre calcul assemblage a 4000 pcm.

Cette valeur de 4000 pcm, calculée pour un combustible UOX, a été utilisée
pour tous les assemblages simulées méme si les scénarios que nous étudions mettent
en jeu des types de combustible différents, dont la composition peut varier trés
significativement d’une stratégie a l'autre. Ces compositions différentes entrainent
des spectres neutroniques différents au sein du réacteurs qui conduisent a des taux de
fuites différents. Mais ces scénarios mettent en jeu des isotopes aux sections efficaces

moins connues et aucun calcul coeur les mettant en jeu n’a été réalisé. Obtenir une
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configuration réaliste de chargement d’un cceur contenant ces combustibles puis faire
la simulation du coeur complet pour chacun d’entre eux afin de calculer cette anti-
réactivité serait beaucoup trop long et supprimerait tout le gain obtenu en réalisant
des calculs assemblage. Nous avons décidé de prendre la méme anti-réactivité que
pour le combustible UOX, méme si cela conduit & une imprécision. Des calculs ont
été faits avec MURE pour évaluer l'effet d'une variation de cette valeur du seuil
sur le k fin de cycle sur le burn-up atteignable. Sur la figure 3.7, qui montre les
résultats obtenus, on voit que pour avoir une précision de 5% sur le burn-up, cette

anti-réactivité doit étre calculée avec une précision de plus ou moins 500pcm.

Obtenir une telle précision est déja une difficulté lors de la simulation d’un coeur
complet & la configuration connue, mais la figure 3.7 montre que le burn-up est
encore plus sensible a cette anti-réactivité pour les combustibles recyclant le pluto-
nium comme les MOX UPu ou ThPu. Avec une précision du méme ordre que pour
I’UOX, on double I'incertitude sur le burn-up. En utilisant la valeur calculée sur un
coeur UOX, pour des combustibles différents, on fait une erreur sur ce seuil dont
on ne maitrise pas totalement 'amplitude et qui a d’autant plus d’influence que la
sensibilité de ce seuil est plus élevé au sein des combustibles recyclant le plutonium.

On peut donc obtenir une incertitude assez importante sur le burn-up atteignable.

Cependant, on voit que l'influence d’une variation de cette anti-réactivité va
toujours dans le méme sens et qu’elle est de la méme amplitude pour les combustibles
a base thorium (ThPu) ou uranium (MOX UPu). Cette incertitude importante sur
le burn-up ne remet donc pas totalement en cause les comparaisons qui pourront étre
faites entre les différentes stratégies : méme si les combustibles ne sont pas irradiés

exactement jusqu’a 50 GWj/t, 'analyse quantitative des écarts reste pertinente.
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FIGURE 3.7 — Sensibilité au seuil en réactivité fin de cycle pour différents combus-
tibles irradiés avec une gestion du cceur par quart

Toutes les approximations et les incertitudes causées par l'utilisation du calcul
assemblage sont un sujet de préoccupation important pour la communauté scienti-
fique. Des études spécifiques sont d’ailleurs menées a leur sujet, en général et pour
les codes Monte-Carlo en particulier, dans le cadre de différents projets de collabo-
ration comme des workgroups de 'OECD, ou le projet nommé M2C2 (Multiphysics
and Monte Carlo Convergence issues in neutronic calculations) financé par NEEDS
/ Systéme, programme de recherche du CNRS en collaboration avec le CEA, 'TRSN,
Areva et EDF [38].
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3.3. RESUME ET CONCLUSIONS DU CHAPITRE

3.3 Résumé et Conclusions du chapitre

Dans ce chapitre, on a présenté le code utilisé pour effectuer les simulations,
MURE, et on a détaillé le modéle retenu pour simuler les réacteurs au sein
des scénarios étudiés, le calcul assemblage.

Le code MURE simule I’évolution du combustible sous irradiation grace
a un couplage entre le code de transport utilisant la méthode de Monte-
Carlo MCNP et une résolution numérique des équations de Bateman par
la méthode de Runge-Kutta.

Ce code est utilisé pour réaliser des calculs assemblage et prévoir I’évolution
du combustibles cceur pour les différents scénarios étudiés.

Le calcul assemblage permet de prédire I’évolution du combustible beau-
coup plus rapidement que la simulation d’un cceur complet. Cela se fait
en faisant ’approximation d’un ceeur infini et homogeéne, ce qui apporte
quelques déviations par rapport au cas réel, déviations qui sont discutées
dans ce chapitre. De plus lors des calculs effectués dans ce travail, la prise
en compte du contrdle de la réactivité et la détermination de la limite
de fin d’irradiation a été effectuée grace a des modéles simplifiés dont les
avantages et les inconvénients ont été discutés dans ce chapitre.
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Deuxiéme partie

Etude a I’équilibre
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Chapitre 4

Simuler un scénario a I’équilibre

4.1 Définition pratique de I’équilibre

4.1.1 Paramétres fixés et observables

Comme expliqué dans le chapitre 2, un scénario a I’équilibre permet de limiter
le nombre d’hypothéses d’entrée. En particulier, on ne prends pas en compte les
inventaires accumulés par un parc existant. Parmi les parameétres restant, nous avons
fixé, pour tous les scénarios a 1’équilibre utilisés :

— Les types de réacteurs présents : seuls des REP sont utilisés dans nos

scénarios.

— Les types de combustibles différents : de 1 a 3 types de combustibles
sont considérés selon les scénarios, le nombre exact et le type de combustibles
sont fixés dans chaque scénario.

— Le burn-up est fixé & 50 GWj/t pour tous les types d’assemblage de chacun
des scénarios.

— Le temps de refroidissement aprés irradiation est fixé a 5 ans pour
tous les assemblages dans tous les scénarios.

— Le temps entre la séparation et ’irradiation, aussi appelé temps de
fabrication, est fixé & deux ans pour nos scénarios, c’est a dire que le charge-
ment d’un réacteur avec un combustible neuf se fait 2 ans apreés la séparation
chimique des éléments utilisés lors de la fabrication de celui-ci.

Ces parameétres définissent un cadre commun a tous les scénarios a ’équilibre

étudiés. Il sont fixés et pris avec la méme valeur pour les tous combustibles étudiés

afin d’éviter les biais dans la comparaison dus a la meilleur connaissance d’un type
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de combustible ou d’un autre. En effet s’il serait possible de choisir des paramétres
plus ajustés pour des les combustibles bien connus comme les combustibles UOX
ou monoUPu, les connaissances sur les combustibles tels que les multiThUPu ou
multiThPu sont peu nombreuse et ne permette pas un ajustement aussi fin de ces
paramétres. Afin d’éviter de pénaliser les stratégies thoriés juste & cause du plus
petit nobmre d’études d’optimisation qui ont été faites a leur sujet, il a été choisi de

fixer ces parameétres a ces valeurs génériques pour tous les combustibles.

Chacun des scénarios étudiés est alors constitué d’un cycle du combustible qui
se répéte a identique. Etudier un scénario a I'équilibre est équivalent a étudier ce
cycle du combustible unique. Pour le simuler, il faut avoir accés a la valeur convergée
de deux grandeurs : la proportion des différents assemblages au sein du parc et les
vecteurs isotopiques des différents éléments présents au début de l'irradiation dans
ces assemblages. Ces deux valeurs sont les principales observables qui sont regardées
aprés la simulation des différents scénarios a I’équilibre et c’est 1’équilibre de ces
parameétres qui est controlé. D’autres observables, comme la production de déchets
ou la consommation de ressources, constituent également des résultats intéressants
et sont présentées dans les chapitres suivants. Elles découlent directement de la si-
mulation du cycle a I’équilibre entiérement défini par les paramétres fixés ci-dessus
et les deux observables principales que sont la proportion des différents réacteurs au
sein du parc et les vecteurs isotopiques des différents éléments présents au début de
I'irradiation dans ces réacteurs. Nous présenterons dans cette partie la méthodolo-
gie mise au point pour déterminer avec précision les valeurs des deux observables
définissant les conditions d’un scénario a 1’équilibre : la proportion des différents
réacteurs au sein du parc et les vecteurs isotopiques des différents éléments présents

au début de lirradiation dans ces réacteurs.

4.1.1.1 Equilibre des vecteurs isotopiques

Pour étudier un scénario, il faut donc calculer les vecteurs isotopiques des diffé-
rents éléments présents en début d’irradiation dans chacun des combustibles consi-
dérés. Ces vecteurs isotopiques sont fixés par la condition d’équilibre qui veut que le

cycle se répéte a l'identique. Il faut donc que chaque isotope i vérifie I'équation (4.1)

Vi, N'(t=0)= N'(t =T, + T, + T}) (4.1)

ou
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— Nt représente la quantité de 'istope i dans le combustible considéré
— T, représente le temps d’irradiation
— T, représente le temps de refroidissement apres irradiation
— T} représente le temps entre la séparation chimique et le début de I'irradiation
du nouveau combustible, aussi appelé temps de fabrication.
Le lien entre ces deux valeurs est donné par les équations physiques d’évolu-
tion des compositions en irradiation et hors irradiation. En réécrivant 1’équation de

Bateman (présentée en (3.1)) sous forme matricielle, on obtient :

dN
= - AN (4.2)

oll ﬁ est le vecteur rassemblant les quantités de tous les isotopes i et A est la
matrice de Bateman ot sont regroupées les sections efficaces et les constantes de

décroissances :

A= Aﬁ“ — 0N+ < Uj:_”. >¢—0;; <of >¢ (4.3)

On a donc, apres l'irradiation d’'un combustible pendant un temps 7; :

Nt =T)=eATN(t = 0) (4.4)

ATi représente I'exponentielle de la matrice AT} et non une

Dans cette équation, e
matrice construite en prenant ’exponentielle des coefficients de la matrice A. Rap-
pelons toutefois que, en réalité, la matrice A n’est pas constante durant 'irradiation

(cf 3.1), ce qui complique la résolution exacte de cette équation.

Lors du refroidissement avant la séparation et la fabrication, le combustible conti-
nue d’évoluer suivant une équation de Bateman avec un flux neutronique nul. La

matrice associée, notée B, ne contient donc que les constantes de décroissance :

Bij = Aﬁﬂ' — 03 A (4.5)

On obtient une relation similaire a la précédente et aprés un refroidissement

durant un temps 7, :

Nit=T+T)=e""N(t="T) (4.6)
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Lors de la phase de séparation, un certain nombre d’éléments disparaissent to-
talement, les autres restent dans la proportion de l'efficacité chimique qui leur est
associée, 99.9% pour tous les éléments recyclés. Cette matrice, notée C, est ainsi
définie :

C = Diag (¢;) (4.7)
ol ¢; = 0.999 si l'isotope i fait partie d'un élément recyclé; €; = 0 sinon.

En prenant en compte 'ajout de matiére, noté ﬁ Ajouté; Provenant d’une autre

strate lors de la fabrication du combustible, on obtient :
NU=T,+T +1s)=CNE =T, + T.) + N ajoute (4.8)

ol la seconde ajouté a ﬁ(t = T;+T,+1s) représente le temps a ’exceution de toutes
les opérations de séparation et de fabrication. ﬁ(t = T, + T,) est ainsi la matiére
juste a la fin du refroidissement et ﬁ(t =T, + T, + 1s) la matiére juste aprés un

séparation et une fabrication quasi-instantannée.

Notons que la premiére strate de la quasi-totalité des scénarios est une strate
UOX. Cette strate, n'utilisant aucun combustible recyclé, est calculée une fois pour
toute. Ainsi le fissile issu de la premiére strate est du plutonium dont la composition
isotopique est connue. Construire ﬁ Ajouté Tevient donc a calculer la part du pluto-
nium et la part de I’élément fertile en son sein, parameétre qui sera fixé lors de la
détermination de 1’équilibre. Pour le scénario multiUePu, ﬁ Ajouté e provient pas
d’une strate précédente, mais est de 'uranium enrichi dont I’enrichissement en 23°U

est déterminé par le calcul de I’équilibre.

A la fin du cycle, aprés les deux ans décroissance prévus par nos scénarios, notés

T'; dans ’équation, on obtient :

NUE=T+T,+T;) = PTCN(t =T, + T,) + PT N a0 (4.9)

L’équation (4.1) se réécrit donc :

ﬁ(t =0) = eBTfﬁAjouté + eBTfC’eBTTeATiﬁ(t =0) (4.10)

Trouver la valeur d’équilibre des vecteurs isotopiques des différents éléments re-

vient donc a résoudre ’équation (4.10). Cependant comme les élements de la matrice
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A dépendent des élements du vecteurs ﬁ(t = 0) de fagon trés complexe via la dé-
termination du spectre neutronique dans le combustible, cette équation ne peut étre

donc etre résolue directement.

4.1.1.2 Equilibre des proportions entre les types de combustible

La proportion entre les différents types de combustible utilisés dans le scénario
fixe la quantité de matiére qui est transmise d’une strate & une autre. En effet,
comme les scénarios a I’équilibre fonctionnent avec des stocks stables, la totalité de
la matiére d’intérét produite par la strate (n-1) est utilisée pour la fabrication du
combustible de la strate n. Ainsi la proportion d’assemblages UOX dans le scénario
multiUPu (présenté dans la figure 2.3) dicte la quantité de plutonium qui doit étre
ajouté a chaque cycle, mélangé avec de I'uranium appauvri, aux éléments recyclés
des assemblages multiUPu. La proportion du parc constituée par la strate (n-1) dicte
donc la norme des éléments fissiles au sein du vecteur ﬁ Ajouté Présent dans les équa-
tions d’évolution de la matiére de la strate n. Ces équations qui, aprés application
de la condition d’équilibre, donnent 1’équation (4.10), qui dicte la composition isoto-
pique du combustible neuf & I’équilibre. Cette quantité, la partie fissile ﬁ Ajouté, qui
est déterminée par la proportion entre les strates, est cependant aussi complétement
déterminée par la composition initiale ﬁ Début d Irradiation €0 les données nucléaires

présentes dans les matrices utilisées dans le paragraphe précédent.

Pour pouvoir simuler un cycle & ’équilibre, il faut donc déterminer la proportion
des différents combustibles dans le parc et le vecteur isotopique des éléments recyclés.
Ces deux valeurs s’influencent 'une I'autre et nous proposons une méthode pour les

déterminer en méme temps dans le paragraphe 4.2.

4.1.2 Un indicateur unique d’équilibre

X est défini comme étant la part du fissile issu de la strate (n-1) dans le mélange
fissile-fertile ajouté a la totalité des éléments recyclés de la strate n, afin de fabriquer
le nouveau combustible (voir figure 4.1 ). Comme il s’agit d’une proportion : x < 1.
Aucuns des assemblages considérés dans les scénarios étudiés n’étant régénérateur,

I’ajout de matiére fissile provenant d’ailleurs est toujours nécessaire et donc x > 0.
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précédente suivante
(1 - x)JlFertile Déchets

FIGURE 4.1 — Schéma du cycle avec recyclage illustrant le paramétre x

et

normalisées a la puissance de 1’assemblage telles que présentées dans la

On définit pour chaque strate n, les quantités de maticres ﬁTOtal, Nn Recyelé

N o
figure 4.1, c’est a dire :
Torar €St la quantité totale de noyaux lourds dans le combustible neuf de
la strate n correspondant & une puissance électrique de 1GWe pendant 50
GWj/t,
— Nheyae est 1a quantité de noyaux lourds issus du recyclage d’un combustible
usé de la strate n correspondant a une puissance de 1GWe pendant 50 GWj/t,

T ﬁAJoutc

bustible de la strate n en provenance d’une autre strate pour produire du

est la quantité de noyaux lourds d’éléments qui sont ajoutés au com-

combustible capable d’étre irradié jusqu’a 50 GWj/t & une puissance 1 GWe.

Dans un parc mettant en jeu plusieurs strates, comme le scénario multiUPu, les

¢éléments recyclés issus de la strate n, par exemple la strate UOX pour le scénario

multiUPu, composent la partie fissile du vecteur ﬁ Ajoute de la strate (n+1). Si la

strate n occupe une portion p, de la puissance totale et envoie tous les éléments
qu’elle recycle vers la strate (n+1), on a donc :

pnﬁ%ecyclé = XPn+1 (ﬁTotal - ﬁ%ﬁclycle) (411)

Les valeurs des différents vecteurs ﬁ sont fixées par les équations de la physique

d’évolution du combustible, résolues dans nos simulations. L’information sur y est
Pn+1

donc équivalente a celle sur le rapport . La somme des proportions des différents

n
types de combustible étant de 1, les proportions au sein d'un scénario a 2 strates

sont entiérement définies par le calcul de la valeur de Y.

Pour un scénario a 3 strates, la proportion entre les deux premiéres strates est
tout d’abord calculée comme précédemment ; I’ensemble de ces deux strates est alors

considéré comme une seule strate qui fournit de la matiére fissile & la troisiéme strate.
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La proportion entre cette strate virtuelle et la troisiéme strate du scénario est alors
définie par un autre y. Un scénario a 3 strates nécessite donc deux calculs de y

différents.

Le vecteur isotopique d’entrée n’est pas directement donné par ce paramétre.
Cependant ce dernier I'influence puisqu’en fixant la quantité de matiére importée
du combustible de la strate précédente, la composition du combustible neuf est
modifiée. Cette grandeur est donc amenée a ’équilibre par la simulation en méme

temps que le parameétre .

La valeur de y a I’équilibre est fixée par le nombre d’assemblages de la premiére
strate pour produire le fissile & ajouter aux fissiles recyclés de la deuxiéme strate pour
construire un combustible correspondant au burn-up fixé. La quantité d’éléments
fissiles nécessaire pour atteindre le burn-up fixé dépend de la composition isotopique
moyenne de cet élément et dépend donc du vecteur isotopique et de la quantité
des éléments recyclés produits dans un réacteur de la deuxiéme strate. Ce vecteur
isotopique et cette quantité dépendent du combustible chargé dans le réacteur dont
la composition dépend grandement de la valeur de x. Le calcul de ce paramétre y
représente donc une difficulté puisque toutes les caractéristiques d’'un parc donné
sont interdépendantes. Pour la surmonter, il nous a fallu développer des méthodes

spécifiques.

4.2 Calculer y

Les différentes méthodes présentées ici consistent a déterminer la valeur de x a
I’équilibre afin de déterminer la composition d’un parc mixte de réacteurs a 1’équi-
libre. Nous avons tout d’abord testé une méthode basée sur un modéle physique
simplifié qui s’est avérée insuffisamment précise. Nous avons donc eu recours a une

résolution numérique par itération.

4.2.1 Une formule physique pour y

Afin de calculer y en limitant le nombre de calculs Monte-Carlo intermédiaires
nécessaires, on extrait des données physiques d’un calcul Monte-Carlo unique cor-
respondant & une composition arbitraire n’étant pas forcément & la composition
d’équilibre. Ensuite on utilise ces données au sein d’un modéle physique simplifié

pour tenter de prédire la valeur de y a 1’équilibre sans nouveau calcul Monte-Carlo.
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Pour calculer y ainsi, il nous a fallu séparer le probléme en deux parties.

Tout d’abord, prédire I’évolution de la réactivité durant l'irradiation et prédire le
facteur de multiplication k nécessaire en début de cycle afin que le combustible puisse
étre irradié jusqu’au burn-up voulu, c’est-a-dire 50 GWj/t. Pour cela on considére
que k suit une droite, ce qui est approximation assez raisonnable pour les combus-
tibles étudiés comme le montre la figure 4.2. L’évolution de k est donc donnée par 2
parameétres. Le fait que le burn-up final de notre combustible soit fixé, nous donne la
valeur de k en ce point. Si on considére que la pente de k en fonction du burn-up est
constante et ne varie pas de fagon significative en fonction de la composition initiale,
on peut calculer cette pente a partir d’un cas caractéristique. Il est alors possible de
prévoir le kB9¢, c’est a dire le facteur de multiplication infini en début d’irradiation

(Beginning Of Cycle).

1,25

115‘%‘~

;,1 Hrmmhmm*“““mw
1,05 ”“N*Hﬁmh“mﬁm“msh
1 “mwﬁmﬁﬁﬁ“m“*ﬁh%

0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600
Temps d'irradiation (jours)

+ MURE ——Modéle linéaire

k effectif

0,95

FIGURE 4.2 — Modele de prévision de 1’évolution de k dans un combustible ThUPu
(avec 0 ppm de bore)

Pour prédire la valeur d’équilibre de x pour des scénarios de multiUPu et mul-
tiThUPu présentés dans le chapitre précédent, nous avons calculé les pentes de k
pour ces combustibles a partir de combustibles témoins : les combustibles monoUPu

et monoThPu qui sont présentés dans le tableau 4.1

Combustible UPu | Combustible ThPu
Pente du k (pcm par GWj/t) -343 -319

TABLE 4.1 — Pente donnant I’évolution de k en fonction du Burn-up calculées a
partir de la simulation de combustibles monoUPu et monoThPu.
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En utilisant ces pentes et en fixant que k atteint la valeur 1.04 en fin d’irradiation

jusqu’a 50 GWj/t (rechargement par quart), on peut calculer la valeur de kZ9¢

pour
les combustibles considérés : 1.211 pour le multiUPu et 1.200 pour le multiThUPu.

: BOC
En exprimant k2

comme le rapport des neutrons produits par fissions et des
neutrons absorbés, en faisant apparaitre le facteur x représentatif du mélange des

combustibles recyclés et ajoutés, on peut écrire :

Y Npol e s NpaeP2magy | Y Nl ey 5 N20?2me | 41— | X Nve! e Np2ele
recyclé recyclé fissile fissile fertile fertile
kiOC:
> Niofd+x 35 Niof®+(1-x) > Nioj®
recyclé fissile fertile

(4.12)

On obtient alors une formule pour x :

kgaoc< X Njofe+ © waq’)7 > NiVO'fiSSion@* > NiVUfiSSionq’* > Ni?"z?ﬂnq)* Py Ni20?2”<1>

recyclé fertile recyclé v fertile K recyclé fertile

X=

Y Neley s N2o?2me S Npod B5OMe . v Nj2e?2ne kBOC (v Npole- Y Njole
fissile fertile

fissile fissile fertile fertile
(4.13)

Cette équation est assez complexe et demande beaucoup d’informations sur les
sections efficaces. Néanmoins en utilisant un calcul Monte-Carlo pour extraire ces
sections efficaces, on peut calculer une valeur pour y. Le tableau 4.2 donne les valeurs
de x calculées pour obtenir un burn-up de 50 GWj/t au sein des scénarios multiUPu
et multiThUPu.

Combustible UPu | Combustible ThPu
X par le modéle physique 0.172 0.127
Burn-up accessible (GWj/t) 150 117

TABLE 4.2 — x pour les combustibles monoUPu et monoThPu obtenu par application
du modéle physique

Pour vérifier la pertinence du x ainsi obtenu, le burn-up accessible & des com-
bustibles créés en utilisant ce y a été calculé avec MURE. Alors que l'objectif était
d’atteindre des burn-up de 50 Gwj/t, on observe des burn-up bien supérieurs (voir
tableau 4.2). La différence entre le burn-up visé et le burn-up obtenu, montre que
ce modele physique pour x n’est pas satisfaisant. Cet écart est causé par l'utilisa-

tion de sections efficaces moyennes et de kZO¢

calculés a partir d’'une composition
différente de la composition d’équilibre. Pour atténuer ce probléme, il faudrait effec-

tuer un calcul Monte-Carlo a partir de la composition approximative calculée par
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une premiére approximation de ce modéle afin d’extraire des sections efficaces plus
proches de celles de la composition d’équilibre. On a alors besoin, malgré 'utilisation
d’un modéle physique simple, de nombreux calculs Monte-Carlo pour obtenir une

composition d’équilibre satisfaisante.

D’autres méthodes simplifiées ont été testées sans plus de succés. Méme si ces
méthodes n’ont pas abouti, elles ont permis de mettre en évidence ’extréme sensi-
bilité des sections efficaces moyennes a la composition des combustibles. Elles nous
ont ainsi guidés vers le développement d’une méthode précise permettant de prendre

en compte ’ensemble de ces paramétres en méme temps.

4.2.2 Une méthode numérique pour calculer y

La méthode proposée ici permet de calculer x de fagon itérative. Comme expli-
qué précédemment, calculer y signifie aussi de calculer le vecteur isotopique et la
concentration du fissile, le plus souvent du Pu, en début de cycle. Ce fissile résulte
du mélange du fissile provenant de la strate précédente avec le fissile recyclé dans la
strate considérée. Pour obtenir un probléme soluble, il a été nécessaire de relacher
une contrainte. Nous avons ainsi relaché la contrainte sur le burn-up, lui permettant
de varier entre les itérations. Une fois cette contrainte levée, la méthode itérative,
présentée dans la figure 4.3, a été congue. Elle permet d’assurer que chaque itération
rapproche y et le vecteur isotopique des éléments recyclés de la valeur d’équilibre
tout en s’assurant que le burn-up converge petit a petit vers la valeur cible de 50
GWj/t.

Pour initialiser cet algorithme, une valeur de x quelconque est choisie et on fixe
a 0 la quantité de fissile provenant du recyclage. Le fissile utilisé provient alors
seulement de la strate précédente. Une fois le premier combustible créé en suivant

ce processus, on effectue la premiére irradiation.

E.u:ﬁs%fievenama'elas.rmre(nfl} Irradiation #n (MURE)
U : fertile venant des stocks

%o choisi arbitrairement Ko Put(1=2,) U+ UPu, ——— On SL,m k(t) — UFu,,,,BU,
Lo I ? STOP si k_(t)<1 ‘
UPuy=0

Y1 =% S (BU IBU )

FIGURE 4.3 — Algorithme numérique de calcul de x. Passage de l'itération n a
I'itération n+1 pour une strate donnée

Ensuite, a chaque itération, un combustible est créé avec le x calculé lors de
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I'itération précédente. L’évolution de ce combustible sous irradiation est alors préci-
sément simulée par MURE. Pendant cette simulation on suit I’évolution du facteur de
multiplication a chaque calcul MCNP effectué lors de la simulation MURE, comme
décrit dans le paragraphe 3.1. Lorsque celui-ci descend trop bas pour permettre le
maintien de la criticité du coeur, la simulation de l'irradiation est arrétée et on ob-
tient le burn-up correspondant au vecteur initial et & sa concentration. Cette limite
basse de réactivité est fixée de la méme facon que le seuil de réactivité déterminant
la fin de irradiation d’un calcul assemblage décrit dans la partie 1.4. L’écart entre
le burn-up atteint lors de cette irradiation et le burn-up souhaité a 1’équilibre sert
alors a calculer une nouvelle valeur de y grace a une fonction numérique f qui doit
vérifier quelques régles intuitives :

— si le burn-up atteint est le burn-up voulu, x doit garder la méme valeur a

l'itération suivante : f(1) =1

— si le burn-up atteint est trop grand, y doit diminuer afin de diminuer la

quantité de fissile placée dans le combustible en début de cycle.

— si le burn-up atteint est trop petit, xy doit augmenter.

Ces conditions ne sont pas trés difficiles & remplir, il suffit en effet de prendre une
fonction monotone décroissante du rapport entre le burn-up atteint et le burn-up
voulu et qui prend la valeur de 1 en 1. La pente d’une telle fonction conditionne
la vitesse de convergence, une pente trop forte conduisant a des oscillations et une
pente trop faible & une perte de temps a cause de la simulation d’itérations inutiles.
Aprés de nombreux tests, nous avons choisi la fonction puissance présentée dans
la figure 4.4. Plusieurs exposants ont été testés, celui permettant la convergence la
plus rapide sans faire apparaitre d’oscillation a été choisi : f(z) = 0.01 % 2%9%°. Le x
calculé par cette formule est utilisé pour créer un nouveau combustible et passer a

I'itération suivante.
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Fonction numérique utilisée pour 'ajustement de

L’algorithme numérique général est représenté de fagon schématique dans la fi-

gure 4.3.

La figure 4.5 montre la convergence des y différents pour les différents scénarios

a I'équilibre étudiés. On remarque 'absence d’oscillations assurant que la pente de

BU
la foncti e
a fonction f( BU.

—+—Uu0oXx

120,00%
100,00%
80.00%
au,no%x\\r\

40,00%

Difference entre khi est sa valeur d'équilibre

20.00%

[ e

-—&—-multiUePu —sk—monoUPu

) n’est pas trop importante.

—¥— multiUPu —»%—monoThPu ——#-—-multiThUPu —8—multThU ---&---multiThU2

e ey S

0,00%
1 6

21
Itération

11 16 46

FIGURE 4.5 — Convergence de la valeur de x pour ’ensemble des scénarios étudiés

4.2.3 Convergence de Y et équilibre

Grace 4 une métho

de numérique itérative, une valeur convergée de x est donc

obtenue. Or la convergence de x de par sa définition et les correspondances données
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au début de ce chapitre impliquent directement la convergence de la proportion entre
les différents types de combustibles. La stabilité de y impose aussi que le burn-up est
bien stabilisé au niveau du burn-up voulu. Dans le cas contraire, par construction

de cette méthode, la valeur de y changerait.

Cette méthode permet donc de faire converger ensemble y et le vecteur isoto-
pique vers leurs valeurs d’équilibre. Il se peut que le hasard du processus conduise
a l'atteinte du burn-up voulu avec une composition isotopique n’ayant pas encore
atteint I'équilibre. Dans ce cas x reste stable entre deux itérations consécutives.
Néanmoins la composition isotopique du combustible change entre ces deux itéra-
tions et le burn-up de la deuxiéme itération avec le méme y n’est alors plus le
burn-up voulu ce qui conduit & une modification de x. Ainsi, si la convergence du
vecteur isotopique n’est pas assurée par la stabilité de y entre deux itérations, mais
la stabilité de x sur plusieurs itérations successives, au moins 3, nous assure que

I’équilibre est bien atteint.

L’application de la méthode décrite dans ce chapitre, parce qu’elle recycle dans
une itération le combustible issu de l'irradiation précédente, permet de soumettre
les éléments recyclés a un trés grand temps d’irradiation. Ce temps d’irradiation
nécessaire a la convergence vers la valeur d’équilibre des proportions des différents
isotopes peut étre évalué par un rapide calcul. En effet ’évolution d’un isotope est
géré par I’équation de Bateman (équation (3.1)). Si les quantités de tous les isotopes
mis en jeu sont a peu pres équivalentes, le temps caractéristique d’évolution de
I'isotope i est [39] ! :

(4.14)

T;
A “ap— —
+ o; T+ 7T, + 1,

En ne considérant que les isotopes recyclés et en prenant pour ® la valeur carac-
téristique du flux de neutrons dans un REP de 3.10*n.cm~2.571, on trouve un temps
caractéristique de 45 ans pour I'?36U et de 35 ans pour le 22 Pu. Pour 1’évolution des
isotopes dans un combustible sous irradiation, on considére que les valeurs d’équi-
libre sont atteintes au bout d’un temps égal & environ 5 fois ce temps caractéristique.
En considérant que les temps d’irradiation au cours de ’application de la méthode

de convergence du x sont de 4 ans environ, on obtient une convergence satisfaisante

1. T;, T, et Tt sont les temps d’irradiation, de refroidissement et de fabrication définis dans le
paragraphe 4.1
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au bout d’'une quarantaine d’itérations, ce qui est de 'ordre de grandeur du nombre
d’itérations nécessaires a la convergence de y avec la fonction f choisie. Le nombre
d’itérations effectuées est donc proche du minimum nécessaire avec notre méthode

et il n’y a donc guére de temps de calcul superfiu.

Pour obtenir ces valeurs a I’équilibre de x et de la composition, un grand nombre
de cycles (irradiation, refroidissement et fabrication) a été simulé. Cependant, ces
cycles ne sont pas représentatifs d’une réelle transition. En effet pour rendre possible
la méthode itérative, il a été nécessaire de relacher la contrainte sur le burn-up. Pen-
dant la phase de convergence, le combustible n’est donc pas irradié jusqu’a 50GWj/t,
mais jusqu’a des burn-up variables compris entre 30 et 70 GWj/t et non prévu a

I’avance, loin de ce qui serait possible dans un scénario de transition réaliste.

4.3 Reésumé et Conclusions du chapitre

Dans ce chapitre, des méthodes permettant de résoudre le probléme com-
plexe qu’est la détermination de I’état d’équilibre d’un parc sont présentées.
Tout d’abord, est défini un paramétre x qui permet de suivre I’évolution de
I’état d’un parc vers son état d’équilibre. Une fois ce paramétre convergé, il
permet d’assurer que le parc simulé a effectivement atteint son état d’équi-
libre. Les méthodes présentées ont pour but de calculer la valeur d’équilibre
de ce paramétre.

Une méthode basée sur un modéle physique simplifié est présentée. Malgré
sa complexité, elle ne permet pas de calculer la valeur d’équilibre de x sans
effectuer de nombreux calculs Monte-Carlo.

Une méthode numérique itérative concue lors de cette étude est ensuite
décrite. Elle permet de faire converger xy en un nombre raisonnable d’ité-
rations.
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Chapitre 5

Résultats avec des assemblages
homogénes

Grace a la méthode présentée dans le chapitre précédent, les états d’équilibre des
scénarios présentés dans le chapitre 1.2 ont été calculés. Dans ce chapitre, seuls des
assemblages homogénes ont été considérés. Dans les scénarios faisant intervenir plu-
sieurs types de combustible, nous considérons donc que chaque type de combustible
est utilisé dans un assemblage homogéne spécifique, c’est & dire un type d’assemblage
par type de combustible, dans chaque assemblage tous les crayons sont contenant le
méme type de combustible. Ce chapitre présente ces états d’équilibre et les compare
entre eux tout en analysant leurs différences. Cette analyse et cette comparaison
ont lieu a travers tout le cycle en s’attardant sur quelques résultats importants que
sont : la consommation de ressources, le comportement en coeur des combustibles et
quelques paramétres de siireté, la production de déchets a longue durée de vie, la
radioprotection dans les usines de fabrication du combustible et 'inventaire stocké

€11 coeur.

5.1 Parcs a I’équilibre

Pour se représenter les parcs a I’équilibre correspondant aux différents scénarios
étudiés, avant de regarder les différentes étapes du cycle du combustible, il convient
de s’attarder sur la composition de ces parcs, c’est-a-dire la répartition entre les

différents types d’assemblage mis en jeu.

On voit dans la figure 5.1 et dans le tableau 5.1 que la majorité des assemblages

dans tous les scénarios, a I'exception du scénario multiUePu, sont des assemblages
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UOX. Ces assemblages au comportement bien connus sont nécessaires a la pro-
duction des éléments fissiles qui servent dans les autres assemblages. Le thorium
ayant été introduit dans les scénarios étudiés au regard de propriétés neutroniques
prometteuses, on s’attendait a observer une proportion d’assemblage UOX dans le
parc plus faible pour les scénarios thoriés. Cependant les scénarios multirecyclant
le plutonium dans des assemblages dédiés (multiUPu, multiThUPu et multiThU)
ont tous des proportions d’assemblages UOX trés semblables autour de 80% (entre
78 et 83%). Cette proximité des résultats entre les scénarios thoriés et les scénarios

non-thoriés est assez surprenante.

M Assemblages recyclant 'U (base Th) EAssemblages recyclantle Pu (base U ou Th) BUOX

100%
90% I [T
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FIGURE 5.1 — Répartition entre les différents types d’assemblage a 1’équilibre

Scénario Assemblages Assemblages re- | Assemblages re-
UOX cyclant le Pu cyclant I'U

UOX 100% - -

multiUePu | - 100% -

monoUPu 89.14% 10.86% -

multiUPu 79.97% 20.03% -

monoThPu | 89.95% 10.05%

multiThUPu | 77.80% 22.20%

multiThU 82.64% 9.23% 8.12%

multiThU2 | 82.31% 9.20% 8.50%

TABLE 5.1 — Tableau de la répartition entre les différents types d’assemblage a
I’équilibre

La prédominance des assemblages UOX au sein des scénarios étudiés a deux effets

majeurs. Le premier c’est qu’aucune modification révolutionnaire n’est a espérer sur
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aucun point : la majorité des assemblages étant les mémes entre les différentes stra-
tégies, les écarts ne peuvent étre que marginaux. Les écarts importants qui peuvent
apparaitre sur les assemblages innovants sont gommés par la moyenne sur un parc
composé majoritairement d’assemblages UOX. Le second est que toutes les opti-
misations sur les assemblages UOX, comme le ré-enrichissement de l'uranium de
retraitement ou la réduction de 1'**U dans I'uranium appauvri, sont encore utili-
sables a leur plein potentiel dans les stratégies considérées et que les gains obtenus
ne sont pas en concurrence avec les gains obtenus par une meilleure gestion des

assemblages UOX mais bien complémentaires.

Pour un certain nombre d’analyses, I’étude séparée de chaque type d’assemblage
est nécessaire. Afin de pouvoir les identifier rapidement, chaque type d’assemblage
se voit attribuer un nom en rapport avec le scénario dont il fait partie, ces noms sont
résumés dans le tableau 5.2. Pour les scénarios utilisant un seul type d’assemblage,
les scénarios UOX et multiUePu, le type d’assemblage porte le méme nom que le

scénario dont il fait partie.

Pour les scénarios utilisant deux types d’assemblages, ’assemblage recyclant le
plutonium portent le méme nom que le scénario dans lequel il est impliqué, 'autre

type d’assemblages étant 1’assemblage UOX.

Pour les scénarios a trois types d’assemblages c’est le troisieme type d’assemblage,
celui qui recycle I'uranium produit par réaction sur le thorium, qui porte le nom du
scénario. L’assemblage intermédiaire, qui irradie du plutonium sur base thorium pour
produire de 1’230, porte un autre nom. Pour le scénario multiThU, ce second type
d’assemblage, qui multi-recycle le plutonium sur base thorium sans y laisser 1'?33U
produit, est appelé multiThPu. Pour le scénario multiThU2 qui ne met pas en jeu
le multi-recyclage du plutonium, ce second type d’assemblage qui irradie, sur base
thorium, une seule fois le plutonium provenant des assemblages UOX est exactement
identique aux assemblages recyclant le plutonium dans le scénario monoThPu, il est

porte donc le méme nom et est représenté par les méme données.
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Types Assem. pro-

Seénari 4 i . Assem. recy- | Assem. recy-
cénario assem duisant le
clant le Pu clant I’'U

blages Pu
UOX 1 UOX - -
multiUePu 1 multiUePu -
monoUPu 2 UOX monoUPu -
multiUPu 2 UOX multiUPu -
monoThPu 2 UOX monoThPu -
multiThUPu | 2 U0OX multiThUPu
multiThU 3 U0OX multiThPu multiThU
multiThU2 3 U0OX monoThPu multiThU2

TABLE 5.2 — Types d’assemblages au sein des scénarios étudiés

Le tableau 5.3 présente les vecteurs isotopiques au début de l'irradiation d’un
cycle a I'équilibre pour les différents éléments recyclés. Les proportions de chaque
isotope sont données en pourcentage des noyaux de 1’élément considéré et la propor-
tion totale d’uranium et de plutonium en pourcentage des noyaux lourds présents
dans les assemblages concernés. Les proportions de plutonium sont données dans
les assemblages recyclant le plutonium tels que présentés dans le tableau 5.2. Les
proportions d’uranium dans les assemblages recyclant 'uranium pour les scénarios
thoriés et dans les assemblages recyclant le plutonium dans les autres. Ainsi les pro-
portion de plutonium données pour les scénarios multiThU et multiThU2 sont les
proportions qui existent dans les combustibles qui recyclent le plutonium dans ces
scénarios, soit respectivement les assembalges de type multiThPu et monoThPu. La
proportion de thorium dans les assemblages thoriés n’est pas donnée car il serait
alors nécessaire de l'indiquer a la fois pour les combustibles recyclant le plutonium
sur base thorium et les combustibles ThU. Cependant elle peut étre facilement calcu-
lée avec les proportions données. Par exemple, I’assemblage multiThPu, qui recycle
le plutonium au sein du scénario multiThU, contient 34.4% de plutonium et donc
63.6% de thorium et I'assemblage multiThU, qui recycle I'uranium dans le scénario
multiThU, contient 6.75% d’uranium et donc 93.25% de thorium.
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multiUePu monoUPu multiUPu monoThPu multiThUPu multiThU multiThU2
238 py, 4.38% 2.70% 4.19% 2.70% 5.58% 5.02% 2.70%
239 Py, 41.82% 51.05% 31.78% 51.05% 23.91% 25.83% 51.05%
290 py, 22.33% 24.22% 29.42% 24.22% 24.51% 31.61% 24.22%
241 py, 11.08% 12.81% 9.83% 12.81% 11.16% 10.13% 12.81%
212py, 19.35% 7.30% 23.80% 7.30% 33.80% 26.38% 7.30%
21T Am 1.03% 1.92% 0.97% 1.92% 1.04% 1.02% 1.92%

[ Total Pu | 2.04% [ 12.13% [ 24.34% [ 1314% [ 13.72% | 36.40% | 13.14% |
232y - - - - 0.21% 0.37% 0.31%
233y - - - - 52.59% 53.09% 49.79%
234 - - - - 26.45% 28.27% 29.63%
2%y 4.27% 0.20% 0.20% - 11.69% 6.81% 7.21%
2367 - - - - 9.03% 11.38% 12.97%
238y 95.76% 99.80% 99.80% - 0.03% 0.08% 0.09%

[ Total U | 97.96% [ 8787% | 75.66% | - [ 5.00% [ 675% [ 697% ]

TABLE 5.3 — Vecteurs isotopiques au sein des scénarios étudiés en début d’irradiation
(voir texte).

Nos scénarios de multi-recyclage en REP mettent en jeu le multi-recyclage du
plutonium n’envoyant aux déchets & chaque cycle que les produits de fission, les
actinides mineurs et les résidus de séparations du plutonium (0.1% de la quantité
séparée). Le plutonium ne va donc pas aux déchets, mais il circule dans les instal-
lations du cycle. La quantité totale de ce plutonium présent dans le cycle, et celle
d’uranium dans les scénarios thoriés qui le multirecyclent également, est appelée

"inventaire en cycle".

L’inventaire en cycle est une mesure de la quantité d’actinides qui est gérée
chaque année par les installations du cycle, comme le transport, les piscines de
refroidissement ou les usines de fabrication. Mais cet inventaire représente aussi un
déchet potentiel le jour ou la filiére s’arréterait (un cas de figure qui est étudié dans
les scénarios fin de jeu). Il est d’ailleurs étudié la possibilité d’incinérer ces inventaires
en fin de jeu afin de réduire les risques associés (radiotoxicité, prolifération, criticité
...)[40].

Dans tous les scénarios étudiés, ces actinides sont les isotopes du plutonium
ainsi que, pour les scénarios thoriés, I'uranium, comprenant de grandes proportions
d'#3U. Au cours du cycle a I'équilibre, les inventaires de ces différents actinides
varient et retournent finalement & la fin du cycle & la valeur qu’ils avaient en début
de cycle. Afin d’avoir une valeur unique pour faciliter les comparaisons, ce sont les

inventaires début de cycle qui sont considérés dans ce paragraphe.

La figure 5.2 montre que tous les scénarios de multi-recyclage du plutonium en

REP ont des inventaires en cycle bien inférieurs a celui d’un scénario RNR complet
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sans recyclage d’actinides mineurs [12]. Ainsi, si les RNR régénérateurs ont un net
avantage au niveau de la consommation de ressources, les scénarios utilisant des

REP ont des inventaires en cycle plus faibles.

Le recyclage homogéne du scénario multiUePu est la stratégie avec 'inventaire
plutonium a ’équilibre le plus faible, atteignant la moitié de la plupart des autres
scénarios de multi-recyclage et le cinquiéme de celui des RNR. La raison de ce trés
faible inventaire est la dilution du plutonium recyclé. Les faibles concentrations de
plutonium qui en résultent conduisent & un spectre beaucoup plus thermalisé (cf

tableau 5.4), qui entraine de faibles concentrations de plutonium a I’équilibre.

Les scénarios séparant la production et le recyclage du plutonium (comme mul-
tiUPu, multiThUPu et multiThU) conduisent & la mise en place d’assemblages dont
le plutonium constitue le fissile majoritaire et ot il y est concentré. Le spectre de ces
assemblages est donc plus dur. On y obtient ainsi des concentrations de plutonium
élevées qui conduisent & des inventaires importants. La séparation de la production
et du recyclage de 1'*3U atténue cet effet en diminuant le nombre d’assemblages
contenant du plutonium. Les assemblages recyclant 1'uranium sur base thorium sans
présence de plutonium n’ont pas le probléme des assemblages au plutonium. En effet
les isotopes de I'uranium n’ont pas les fortes résonances dans le domaine thermique

qui font que la présence d’isotopes du plutonium durcit le spectre.

Finalement, le thorium permet de faire diminuer 'inventaire en cycle de pluto-
nium par rapport au scénario similaire utilisant la base uranium. Méme l'inventaire
en cycle global, regroupant le plutonium et 'uranium, est plus faible dans ces scé-
narios thoriés car les quantités d’uranium dans le cycle sont moins importantes que
le gain obtenu sur les quantités de plutonium. Cependant le thorium interdit le
recyclage homogéne qui conduit a thermaliser le spectre vu par le plutonium (cf
tableau 5.4) et & minimiser 'inventaire & 1’équilibre comme le montre la figure 5.2.
Les stratégies thoriés accusent ainsi des inventaires en cycle bien plus importants
que la meilleure des stratégies sur base uranium, le scénario multiUePu. Ce résultat
peut paraitre surprenant puisque 'utilisation du thorium devrait aider a limiter la
production de plutonium, mais les effets de spectre prédominent, ce qui illustre une
fois de plus l'intérét de déterminer précisement ces spectres au sein notre méthode

numérique de calcul de I’équilibre.
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FIGURE 5.2 — Inventaire d’actinide dans le cycle a I’équilibre pour les différents
scénarios étudiés ainsi que pour le cas d'un parc 100% composé de réacteurs a
neutrons rapides régénateurs (FBR pour Fast Breeder Reactors)

5.2 Analyse neutronique

5.2.1 Comparaison générale

La figure 5.3 montre la partie thermique des spectres neutroniques présents au

sein des différents assemblages impliqués dans les scénarios a 1'équilibre étudiés.

Le creux a 0.3 €V est le signe de la présence de 23 Pu et sa profondeur renseigne
sur la quantité de cet isotope, les assemblages multiUPu et multiThPu contenant
beaucoup de 2Pu et les assemblages multiThU et multiThU2 quasiment pas. Le
marquage de ce creux pour l'assemblage UOX est dii a la production de 3% Puy
durant l'irradiation et donc a sa présence au milieu de l'irradiation, date a laquelle

ces spectres ont été calculés.
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FIGURE 5.3 — Comparaison des spectres neutroniques au milieu du cycle a I’équilibre

Le tableau 5.4 présente les sections efficaces moyennées a un groupe pour les

différents assemblages des scénarios étudiés. Le durcissement du spectre dans les

assemblages & haute teneur en plutonium (sur base uranium comme sur base tho-

rium) est trés visible via les faibles sections efficaces moyennes qui y sont associées.

L’utilisation du thorium dans un combustible homogéne Th + Pu + #3U conduit

a un durcissement moins important du spectre que pour les combustibles sur base

uranium.

R ASSem. 232Th 233U 235U 238U 239Pu 240 Pu

Scénario (% parc) c f c f c f c f c f c
TOX UOX 7 7 7 7 [ 885 | 385 | 080 | 0.10 | 57.5 | 101 | 228
multiUePu | UePu (100%) | / 7 7 7 1637 [ 238 [ 085 | 0.11 | 313 | 55.3 | 67.6
monoUPu Upu (11%) 7 7 7 7 7 7 1081|011 | 994 [ 182 | 21.3
multiUPu Upu (20%) 7 7 7 7 7 71080 | 003 | 7.03 | 128 | 113
monoThPu | ThPu (10%) | 0.71 | 0.029 | 3.64 | 21.0 | / i 7 71945 | 17.3 | 207
multiThUPu | ThUPu (22%) | 0.73 | 0.029 | 3.00 | 19.3 | / i i 7111 | 195 | 17.9
. ThPu (9%) | 0.71 | 0.031 | 257 | 153 | / i 7 71945 | 173 | 205

multiThy ThU (9%) | 0.98 | 0.025 | 5.88 | 46.4 | / 7 7 7 7 7 7
) ThPu (0%) | 0.71 | 0.029 | 3.64 | 21.9 | / 7 7 7 1945 [ 173 | 207

multiThU2 ThU (3%) | 1.06 | 0.025 | 6.72 | 545 | / 7 7 7 7 7 7

TABLE 5.4 — Sections efficaces principales a I’équilibre (en barns) en milieu d’irra-
diation (¢ = (n,7), f = (n, fission))

Pour les stratégies utilisant le thorium, il est impossible de diluer le thorium et
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le plutonium dans tout le combustible. En effet ceci impliquerait de les mélanger
avec I'uranium enrichi et il serait alors impossible de récupérer 1'’**3U mélangé a la
masse importante d’?38U présent dans 'uranium enrichi. Les sections efficaces de
capture et de fission des isotopes du plutonium sont alors obligatoirement faibles
comme dans les stratégies utilisant I'uranium et la séparation de la production et du
recyclage du plutonium. On a donc des concentrations importantes en plutonium ce

qui limite fortement les bénéfices de 'utilisation du thorium.

5.2.2 Comparaison détaillée des scénarios multiUPu et mul-
tiThUPu

L’étude des proportions des différents assemblages dans le parc a montré que
leffet du thorium était moins important que celui a lequel on pourrait s’attendre.
Afin de mieux comprendre cet effet et pourquoi il est si faible sur les proportions
finales dans le parc, nous concentrons notre analyse sur deux scénarios trés similaires,
dont la différence réside sur 1'utilisation ou non du thorium : les scénarios multiUPu
et multiThUPu. Cette analyse nécessite d’utiliser les résultats de ces simulations
complexes dans un modéle simplifié décrivant les capacités de régénération d’un

systéme donné.

Dans le chapitre 1, le potentiel de régénération des cycles thorium et uranium

avait été évalué en se basant sur le nombre de neutrons disponibles, Ny = v — 2(1 4+
C

o
—f), calculé a I'énergie des neutrons thermiques. Le nombre de neutrons disponibles
o

calculé de cette fagon est alors de +0.25 pour le cycle thorium et de -0.2 pour le
cycle uranium. Le grand écart entre ces deux valeurs laissait présager un grand écart

de comportement.

Grace aux calculs effectués, les spectres neutroniques vus a 1’équilibre par les
différents combustibles ont été calculés. En recalculant le nombre de neutrons dis-
ponibles pour les deux cycles en utilisant des sections efficaces moyennées sur le
spectre (plutot que leur valeur a I’énergie des neutrons thermiques), et en utilisant
tous les actinides présents dans les combustibles plutot que simplement le couple
fertile-fissile principal, on obtient +0.16 pour le scénario multiThUPu et -0.18 pour
le scénario multiUPu. L’écart observé entre le comportement neutronique au sein
des deux cycles se réduit en utilisant un modéle plus précis, mais reste largement en

faveur du thorium.

Le nombre de neutrons disponibles permet de mesurer la capacité d’un cycle
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a assurer la criticité et la régénération en méme temps dans une situation idéale.
Cependant, il ne permet pas vraiment de prédire l'efficacité de la conversion. Pour
évaluer la capacité de conversion d’un combustible, un indicateur plus factuel est
utilisé : le Fissile Inventory Ratio (FIR) [14]. Le FIR mesure le rapport entre la
quantité de matériaux fissile présente au début de l'irradiation et celle présente en
fin d’irradiation. Ainsi un FIR supérieur & 1 représente un réacteur surgénérateur et

un FIR inférieur a 1 un réacteur sous-générateur.

Afin de comprendre quels sont les paramétres qui gouvernent le FIR d’un réac-
teur, mettons en place un modéle simplifié. Pour cela on considére un réacteur dont
le combustible est constitué uniquement d’un isotope fertile et du fissile associé.
Pour la simplicité de I’écriture, nous utiliserons le couple thorium-uranium dans les

équations, mais le raisonnement s’applique aussi au couple uranium-plutonium.

On néglige au sein de ce réacteur toute absorption de l'eau, des gaines ou des
structures ainsi que celle des produits de fissions. L’évolution des deux isotopes
d’intérét est alors gouvernée par les équations suivantes :

dNy

7 = —UgngU + O-%hngth (51)

dN
dtTh = 05, ONy, (5.2)

avec

— Ny le nombre de noyaux d'?33U ;

— Npy, le nombre de noyaux de 232Th ;

— o la section efficace d’absorption sur 133U ;

— 0%, la section efficace de capture neutronique sur le 23T'h.

En supposant que le flux ¢ et que les sections efficaces sont constantes au cours
de l'irradiation, il est possible de résoudre analytiquement ces équations. Ainsi ’évo-

lution de la quantité de thorium en fonction du temps est :
NTh<t> = NTh(O)eig%hqﬁt (53)

En introduisant cette formule dans I’équation d’évolution de I'uranium on ob-
tient : AN
L+ 080Ny = 05, 0N (0)e T (5.4

Ce qui donne un évolution de la quantité d’uranium de la forme suivante
Ny(t) = e 0% (K + /C(T)GUg](ﬁTdT) (5.5)
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avec
c(T)e"?f‘bT = a%h¢NTh(O)e("?f¢_"%h¢)T (5.6)
On obtient alors
Nu(t) = et ( K+ U%LL“(E())e(ow—a%m)t) (5.7)
(of — o)

En notant Ny (0) la quantité d’uranium au début de l'irradiation on a :

o7 N1 (0)

Ny(0) =K
A

(5.8)

On obtient alors 'expression explicite de I’évolution de la quantité d’uranium au

cours de l'irradiation :

. S Nrn(0) | e .
Ny (t) = Ny (0)e 7% + —E’UT" _T(’;E )) (e 7tn?t — 770" (5.9)
U Th

Pour calculer la proportion d’uranium dans le combustible de départ, on utilise

le fait que le combustible est critique, dans le cadre de notre modéle simplifié, cela

s’écrit : ;
1= vNy (O)oy (5.10)
Nu(O)Jlaj + NTh(O)U%h
C’est & dire : .
No(0) o, (5.11)

Nz (0) 1/0{, —of

La quantité d’uranium dans le combustible évolue donc suivant la fonction sui-

vante :

a
a

c f_
Ny(t) = Ny(0)eobot 4 —Zin_POU — U () (e=m — ¢76%1)  (5.12)
v =91 O

a l/O'f - O—CLU c a
Ny(t) = Ny (0)e 70 + —L——U N (0) (e — e 70%) (5.13)
Ou — 9rn

Grace a cette formule, on peut calculer le FIR de ce réacteur simplifié pour

n’importe quel temps d’irradiation :

N t a f - a c a
FIR(ty) = Yols) _ oper | YOU =00 (et — ¢otot) (5.14)
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Dans cette expression il est possible d’introduire le nombre de neutrons dis-
ponibles (donné par la formule (1.3)) , faisant appraitre un lien évident avec les

considérations du début du paragraphe :

NdU[J; + o

FIR(t;) = et 4“0
Oy — Oy

(e77mn® — emot9t) (5.15)

Dans cette formule, le premier terme représente la consommation de 'uranium
présent en début d’irradiation et le second 'apparition d’uranium produit a partir
du thorium. Pour les burn-up considérés, c’est le deuxiéme terme qui domine. La
Ndaé + o
. . N /A ) .
vitesse d’évolution du FIR pendant I'irradiation. Plus il est élevé, plus la production

valeur du coefficient devant les exponentielles est directement liée a la

nette d'uranium est élevée et plus le FIR final est important. En utilisant les sections
efficaces obtenues lors de la simulation des cycles a 1’équilibre, on peut calculer ce
facteur d’évolution du FIR qui vaut 1.18 pour le scénario multiThUPu et 0.88 pour
le scénario multiUPu, soit seulement 29% de différence, bien loin des écarts qui
étaient observés sur le nombre de neutrons disponibles. Cette grosse atténuation
de la différence vient du fait que le nombre de neutrons disponibles a une valeur
absolue relativement petite devant 1. Le numérateur est donc dominé par of; qui
est deux a trois fois plus important que Nda(f]. Comme les sections efficaces totales
d’absorption de I'*33U et du 3 Pu sont assez proches (respectivement 25.54 et 20.83
soit seulement 20% d’écart), le facteur d’évolution du FIR sont beaucoup plus proche

que les nombres de neutrons disponibles.

multiThUPu | multiUPu | Ecart relatif
O issile 12.8 19.3 40%
O Gertile 0.80 0.73 9%
Facteur d’évolution du FIR 1.18 0.88 29%

TABLE 5.5 — Sections efficaces d’interét pour la régénération dans les scénarios mul-
tiThUPu et multiThU

En prenant un temps d’irradiation représentatif des temps d’irradiation des scé-
narios a ’équilibre, 4 ans, on peut aussi calculer la valeur totale du FIR obtenue a
partir du modéle simplifié. Les différences entre les sections efficaces sur le fertile et
sur le fissile ajoutent alors encore un biais via les valeurs des termes en exponen-

tielles. Les FIR calculés par ce modéle sont de 1.07 pour le scénario multiThUPu et

94



5.2. ANALYSE NEUTRONIQUE

0.91 pour le scénario multiUPu, soit a peine 16% d’écart. Cet écart est cependant
toujours tres significatif puisque le FIR du scénario multiThUPu supérieur a 1 laisse
présager une possibilité de régénération alors que le FIR inférieur & 1 du scénario
multiUPu l'interdit.

Pour obtenir le FIR réel des assemblages multiThUPu et multiUPu, il est né-
cessaire de prendre en compte les absorptions négligées dans notre modéle simplifié
(gaines, eau et produits de fission principalement) qui vont faire descendre les FIR
considérés a des valeurs plus réalistes. De plus la prise en compte de I’évolution des
sections efficaces des actinides au cours du cycle joue aussi un grand roéle dans le
FIR réel. L’évolution calculée par MURE qui prend en compte toutes ces absorp-
tions ainsi que ’évolution des sections efficaces nous permet de calculer un FIR de
0.68 pour le multiThUPu et un FIR de 0.62 pour le multiUPu, soit seulement 8% de
différence. Lors de ce passage du FIR simplifié au FIR réel, le FIR du scénario mul-
tiThUPu chute de 0.39 alors que celui du scénario multiUPu ne chute que de 0.29.
Le spectre neutronique plus dur des assemblages multiUPu permet de diminuer les
captures parasites sur les produits de fissions. Les captures parasites ont ainsi plus
d’impact sur la conversion en cycle thorium qu’en cycle uranium. Cet effet diminue
grandement ’avantage que le calcul des neutrons disponibles laissait présager pour

le cycle thorium.

multiThUPu | multiUPu
Ny mono énergétique 0.25 -0.2
N, moyennés sur le spectre 0.16 -0.18
Facteur d’évolution du FIR 1.18 0.88
FIR simplifié 1.07 0.91
FIR réel 0.68 0.62

TABLE 5.6 — Indicateurs de Régénération dans les scénarios multiThUPu et multi-

ThU

L’écart sur le FIR est donc beaucoup moins drastique que celui sur le nombre de
neutrons disponibles, cependant il reste encore plus important que 1’écart observé
sur la proportion d’assemblage UOX dans le parc observé au début de ce chapitre
qui peut étre calculée a partir du FIR par la formule suivante en considérant que
la premiére strate (PulUOX) doit produire exactement assez de plutonium pour

remplacer le plutonium perdu lors de l'irradiation des combustibles de la seconde
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strate ( (1 — FIR)PuS2) :

(1— prg)Zelox
_ PuS2
p= (5.16)
14 (1 prR)ZuUOX
PuS?2

ol
— p est la proportion d’assemblage UOX dans le parc.
— FIR est le FIR de la strate multirecyclant le plutonium.
— PuUOX est la quantité de plutonium produite lors de I'irradiation d’un com-
bustible UOX jusqu’a 50GWj/t.
— PuS?2 est la quantité de plutonium nécessaire dans un combustible neuf de la
strate multirecyclant le plutonium pour atteindre un burn-up de 50GWj/t.
En dehors des FIR s’approchant beaucoup de 1, seules des grandes différences de
FIR conduisent & une différence significative sur la proportion d’assemblage UOX
dans le parc (cf figure 5.4). En effet quand le FIR d’un réacteur passe de 0.9 a 0.96,
la quantité de fissile qu’il lui manque est plus que divisée par 2, alors qu’entre des
FIR de 0.62 et 0.68, pour un méme écart en FIR, la quantité de fissile nécessaire
ne bouge que de 17%. Cet effet fait qu'une différence de 8% sur les FIR autour de
0.6 conduit & seulement 3% de différence relative sur les proportions d’assemblages
UOX dans le parc.

90%
80%
70%
60%
50%
40%

30%

Part d'UOX dans le parc

20%
10%
0%
0,6 0,65 0,7 0,75 0,8 0,85 09 0,95 1
FIR de la strate 2

FIGURE 5.4 — Relation entre le FIR de la deuxiéme strate et la proportion de la
strate UOX dans le parc
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5.3 Ressources

Méme si les scénarios étudiés sont loin de la régénération et ne permettent donc
pas de réduire trés significativement (d’un facteur 10 ou 100) la consommation de res-
sources, il est intéressant de quantifier et de comparer les cycles uranium et thorium

sur 'intérét du multi recyclage du plutonium en terme de consommation d uranium.

La figure 5.5 présente les consommations d’uranium naturel des différents scéna-
rios en supposant un rejet d’uranium appauvri a 0.2% lors de I’enrichissement. On
peut voir que le scénario multiUePu consomme 7% de ressources en plus par rapport
au scénario UOX ouvert, ce qui est assez étonnant pour un scénario recyclant le plu-
tonium. Pour comprendre ce résultat, il faut prendre en compte les deux principaux
effets du recyclage du plutonium de fagon homogéne :

— Le vecteur isotopique du plutonium est principalement constitué d’isotopes
fissiles et en comparant les sections efficaces de capture et de fission (pré-
sentées dans le tableau 5.4) on peut voir que le nombre de neutrons produit
lors de fission sur les isotopes du plutonium est plus important que celui des

neutrons absorbés par des captures sur les isotopes du plutonium. Pour me-
> Niyiaz-f

Z NiO'(-l
efficaces obtenues et des vecteurs isotopiciues donnés dans le tableau 5.3. Le

surer cet effet le paramétre n = est calculé a partir des sections

plutonium a un 7 de 1.16, supérieur a 1, ce qui signifie que le nombre de
neutrons produits lors des fissions du plutonium est supérieur a celui absorbé
sur les noyaux de plutonium. Cet effet du plutonium multi-recyclé est donc
positif du bilan neutronique, et donc de la consommation des ressources.

— Les résonances dans le domaine thermique des différentes sections efficaces
des isotopes du plutonium conduisent & un durcissement du spectre qui est vi-
sible sur la figure 5.3. Ce durcissement dégrade les performances de I'uranium
enrichi. Ainsi de I'uranium enrichi & 4% a un n = 1.48 dans un assemblage
UOX alors que le méme uranium enrichi & 4% a un n = 1.28 dans un as-
semblage multiUePu. Cet effet secondaire du multi-recyclage du plutonium
dégrade le bilan neutronique et a un impact négatif sur la consommation de
ressources.

L’effet indirect du plutonium sur le spectre neutronique est si important que la dégra-
dation du facteur 1 de I'uranium fait plus que compenser I'apport du multirecyclage

du plutonium et, au final, la consommation de ressources augmente.

Ce résultat est cependant a analyser avec précaution. En effet les scénarios consi-
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dérés ici sont des scénarios qui ne prennent pas en compte le recyclage et le ré-
enrichissement de 'uranium. Or, le combustible usé d’'un assemblage multiUePu
contient deux fois plus d’?**U qu'un combustible UOX usé. Le premier recyclage de
I'uranium serait donc beaucoup plus efficace pour le multiUePu. Cette différence
de concentration en U dans l'uranium de retraitement est telle qu’elle pourrait
compenser la surconsommation présentée ci-dessus. Une étude spécifique des scéna-
rios multiUePu et UOX avec un mono-recyclage de I'uranium serait nécessaire pour

statuer sur ce sujet.

Pour les autres scénarios, les approximations utilisées pour le calcul assemblage
font que les assemblages UOX sont dans des conditions strictement identiques a ceux
dans un scénario entiérement UOX puisque le plutonium (ou I'**3U) est recyclé dans
d’autres assemblages, simulés indépendamment des UOX. De plus, les assemblages
recyclant le plutonium utilisent soit du thorium dans des quantités tellement faibles
qu’elles sont presque invisibles sur la figure 5.5, soit de I'uranium appauvri dans des
proportions moindres que ce qu’il est produit lors de ’enrichissement de 'uranium
nécessaire a l'alimentation des assemblages UOX. Recycler le plutonium a alors un

effet toujours positif sur la consommation globale d’uranium.

Dans le scénario multiUPu, le plutonium est concentré dans des assemblages
dédiés. Le spectre y est plus dur et l'autoprotection importante. La quantité de
plutonium nécessaire pour que les assemblages multiUPu atteignent le burn-up sou-
haité est treés importante. Ce scénario permet tout de méme une diminution de la

consommation de 18% par rapport a 'UOX.

La figure 5.5 montre aussi que 'utilisation du thorium ne permet aucun gain
significatif sur la consommation de ressources naturelles. L’effet du remplacement
de 'uranium par le thorium (c’est-a-dire I’écart entre les scénarios multiThUPu and
multiUPu) est une économie relative de 5% seulement. Ce manque d’effet a déja été
observé lors de 'analyse des proportions des différents assemblages et a les mémes

origines.

La séparation entre la production et le recyclage de 1'*33U dans deux assemblages
différents (multiThU) n’apporte rien de mieux sur ce plan. En effet, la mauvaise
qualité du plutonium dans les assemblages de la deuxiéme strate (peu de fissile
et beaucoup de ?*?Pu), qui mélange thorium et plutonium, nécessite des grandes

quantités de plutonium pour atteindre le burn-up souhaité.
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200

mU (tpar GWe.an) ®Th (t par Gwe.an)
180

160
140
120
100
80
60
40
20
O lox ' ‘ '

multiUePu  monoUPu  multiUPu  monoThPu multiThUPu monoThU  multiThU ~ multiThU2

FIGURE 5.5 — Consommation de ressources naturelles a 1’équilibre pour I’ensemble
des scénarios étudiés.

5.4 Fabrication du combustible et radioprotection

La deuxiéme étape du cycle sur laquelle nous allons nous arréter est la fabri-
cation du combustible. Deux principaux sujets sont a regarder pour cette étape :
premiérement, l'enrichissement de 'uranium et deuxiémement, I’augmentation des

besoins en radioprotection lors de la fabrication des combustibles recyclés.

Seuls les assemblages UOX et multiUePu contiennent de I'uranium enrichi. Ils
sont donc les seuls concernés par le sujet de l'enrichissement. L’uranium appau-
vri produit lors de ces enrichissements est utilisé pour la fabrication des MOX a
base uranium (monoUPu et multiUPu). L’effort nécessaire a l'enrichissement de
I'uranium nécessaire a la fabrication de ces combustibles se mesure en d’unité de
travail de séparation (UTS) [41]. Cet effort est proportionnel & la quantité de ma-
tiere traité et est d’autant plus grand que I'enrichissement final de 'uranium est
élevé. Le scénario multiUePu demande 168k UTS pour produire le combustible né-
cessaire a la production de 1 GWe.an contre 153k pour le scénario UOX en cycle
ouvert, ce qui représente une augmentation de 20%. Cette augmentation a la méme
origine que celle présentée dans la partie sur les ressources, a savoir que 'uranium
doit étre plus enrichi pour compenser l'effet de spectre di a la présence de Pu. Le
sur-enrichissement de 'uranium qui était partiellement compensé par la diminution

de la quantité d’uranium enrichi nécessaire, I’est encore moins pour les UTS car le
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besoin en UTS pour produire une tonne d’uranium enrichi augmente grandement

quand on augmente 'enrichissement final[41].

Pour les autres scénarios, il y a une réduction des UTS nécessaires en proportion

de la diminution des assemblages UOX dans le parc.

Pour ce qui est de la fabrication des assemblages recyclés, quelques isotopes
spécifiques dominent les contraintes sur le processus de fabrication en matiére de ra-
dioprotection : 23 Pu, 241 Am et 232U |16]. La figure 5.6 présente la proportion de ces
isotopes dans les combustibles frais. Ces proportions sont présentées au moment de
la séparation chimique et peuvent évoluer durant les 2 ans de la phase de fabrication
du combustible. Pour les scénarios multiThU et multiThU2, les proportions de 3% Pu
et d’?*' Am sont données dans les assemblages oil le plutonium est recyclé et celle de
1’220 dans les assemblages ot 'uranium est recyclé. Le scénario monoUPu repré-
sente la stratégie francaise actuelle en matiére de recyclage du plutonium et nous la

considérons comme référence du point de vue de la fabrication du combustible.

Dans les combustibles actuels, la majorité des émissions v qui posent probléme
sont dues a 1! Am. La figure 5.6 montre que les scénarios multi-recyclant le plu-
tonium dans des assemblages dédiés (multiUPu, multiThUPu et multiThU) ont des
concentrations légérement supérieures d’?** Am a celle du scénario monoUPu. Cepen-
dant le surplus est trés faible et la concentration d’équilibre de 1'*4' Am est dans tous
les cas inférieure a 0.36% (valeur pour les assemblages recyclant le plutonium dans
le scénario multiThU), en dessous du seuil d’acceptabilité pour MELOX (installa-
tion frangaise de fabrication des combustibles MOX) qui est de 0.5% du combustible
total.

Dans les combustibles thoriés, la présence d’?*2U dans I'uranium recyclé est un
sujet de préoccupation. En effet cet isotope a vie relativement courte, moins de 70
ans, a dans sa chaine de décroissance un émetteur d’un rayon ~ de 2.6 MeV (2 Pb).
La proportion de cet isotope dans le combustible reste trés faible (moins de 0.025%
du combustible neuf) mais requiert la mise en place de cellules blindées pour la
fabrication [16].

Pour I’émission de neutrons lors de la fabrication du nouveau combustible, le
principal contributeur est le ?*®*Pu. On voit dans la figure 5.6 que sa proportion
dans les scénarios étudiés peut étre jusqu’a 5 fois supérieure a celle dans le scénario
monoUPu (0.32% du combustible neuf). Pour multiThUPu, et pour tous les scé-

narios multi-recyclant le plutonium, cette proportion est supérieure au double de
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celle des scénarios ne recyclant le plutonium qu’une seule fois. La radioprotection
neutron est donc un obstacle important pour la mise en place de ces scénarios de
multi-recyclage, mais il est & noter que les flux de neutrons en jeu dans ces combus-
tibles restent trés inférieurs a ceux de combustibles recyclant les actinides mineurs

et notamment le curium [42].

2,00%

0,20%

0,02%

1

multiUePu multiUPu multiThUPu multiThu2
UOX monoUPu monoThPu multiThU

Proportion in the fresh fuel of the considered assembly

B Pu238 mAm241 OU232

FIGURE 5.6 — Proportion des actinides d’interét pour la radioprotection dans les
différents combustibles neufs a ’équilibre

Notons enfin que dans nos scénarios, le temps de refroidissement avant la fabri-
cation a été fixé a 5 ans, qui est la durée couramment utilisée pour les scénarios
multi-recyclant le plutonium dans des réacteurs a neutrons rapides [12|, méme si des
durée plus courte peuvent étre considérées pour des cas particuliers. Des études plus
approfondies et plus détaillées sur la puissance résiduelle et les conditions des pro-
cessus de séparation chimiques seraient nécessaires pour adapter ce temps au mieux
pour chaque scénario et évaluer ensuite I'impact que cela aurait sur les résultats des

scénarios.

5.5 Analyse des paramétres de stireté de base
Si des études complétes de stireté de chacune des strates des scénarios considérés

n’ont pas été faites, des parameétres basiques de siireté ont été calculés afin de donner

des premiéres indications sur les points forts et les faiblesses de chacun des scénarios
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dans ce domaine. Ainsi ont été calculés : la fraction effective de neutrons retardés, la
réactivité de vidange totale et les coefficients de température associés au combustible

et au modérateur.

5.5.1 Neutrons retardés

La fraction effective de neutrons retardés, notée SB.s¢, est I'un des parameétres clés
pour mesurer la manceuvrabilité d’un réacteur. Elle représente la proportion des fis-
sions induites par des neutrons retardés. Contrairement aux neutrons prompts émis
moins de 107'* secondes aprés la fission, les neutrons retardés sont émis plusieurs
secondes ou dizaines de secondes plus tard, lors de la décroissance de certains pro-
duits de fissions, les durées de vie des précurseurs, qui ont été réuni en 6 familles

pour les calculs effectués, allant de 0.12 & 78 secondes.

Bers se calcule en faisant le rapport du nombre de fissions issus des neutrons

retardés sur le nombre total de fissions :

(5.17)

avec, P.¢s le nombre de fission issues de I'ensemble des neutrons et Py.¢r le

nombre de fissions issues des neutrons retardés.

Le nombre total de fissions dans un réacteur peut se calculer de la fagon suivante :

Py = / </¢(7, o 6’)X(E’)dE’d53) V(B (7, B)o(T, B, D)dEIS T
(5.18)
ou
E est I’énergie du neutron,
ﬁ donne la direction de déplacement du neutron,
7 est la position du neutron,
¢ le flux de neutron dans le volume considéré,
¥ la section efficace macroscopique de fission des matériaux & la position 7,
v le nombre moyen de neutrons créés par fission,
1/1(?, E, ﬁ) le flux adjoint du neutron dans le spectre considéré,
X(E) le spectre en énergie des neutrons.
Un indice p ou d est ajouté a y et a v quand seuls les neutrons prompts (p) ou

retardés (d) sont considéres.
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P, .f¢ le nombre de fissions issues des neutrons retardés est calculé de la méme
maniére en remplacant x(E) par xq(E), le spectre en énergie des neutron retardés,

et v par vg,le nombre retardé émis lors d’une fission.

P.ss et Pyeps sont trés similaires, pour le calcul de S.r; on peut simplifier leur
écriture en notant A la partie commune, il s’écrivent alors [ Axv et [ Axava. Beysy

s’écrit alors :

J Axava —1_ J A(xv — xava)

Berf = W fAX’/ (5.19)

L S AW =) — valxa = X))

Bepf = T Axv (5.20)

On défini v, = v — 4 le nombre moyen de neutrons prompts par fission. Comme
D d V!

vy << v et vy << 1,, on peut négliger v4(xqa — x) devant v,x. On obtient donc :

_ J Axvp
[ Axv

Ensuite la trés grande proximité entre x et x, (le spectre des neutrons prompts

Bepr =1 (5.21)

émis lors d’une fissions) permet de faire 'approximation suivante :

[ Axpv
e =1— 2P 5.22
Pesr T Ay (5.22)
L’absorption moyenne de tous les neutrons étant trés proche de I’absorption des

neutrons prompts, on peut écrire :

k 7”0
Bepp = 1 — —2romet (5.23)
ktotal

avec

— Kprompt le facteur de multiplication prompt,

— kiotar le facteur de multiplication total.

Les deux facteurs de multiplication sont calculés par MCNP. Lors du calcul du
Eprompt, seuls les neutrons prompts sont considérés et ils sont émis avec une énergie
tirée selon le spectre des neutrons prompts. Lors du calcul du ki, en plus des
neutrons prompts sont émis [ neutrons retardés, ou fy est la fraction de neutrons
retardés du noyau fissionnant, selon le spectre d’émission des neutrons retardés du
noyau considéré. Le k;y,; donne ainsi le facteur de multiplication prenant en compte

a la fois les neutrons prompts et les neutrons retardés.
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Le tableau 5.7 montre que cette fraction est significativement plus basse dans tous
les scénarios étudiés que dans le scénario de référence UOX. Le scénario monoUPu
peut servir de référence, puisqu’il a déja été mis en application de facon industrielle
en mélangeant les assemblages UOX et monoUPu dans un méme réacteur, il cor-
respond en effet & la stratégie francaise actuelle. De plus 'EPR assure la faisabilité
d’un cceur entiérement chargé avec des combustibles semblables aux assemblages
monoUPu [43]. La plupart des assemblages considérés ont des fractions de neutrons
retardés supérieures a celle du monoUPu, tous sauf les assemblages multiThPu. Et
méme pour les assemblages multiThPu, I’écart entre la fraction de neutrons retardés,
251 pcm, et celle du monoUPu,321 pem |, est si faible devant 1’écart entre celle du

monoUPu et de 'UOX que le scénario associé ne peut étre exclu avant une étude

approfondie.
Coefl. Coeff. Réactivité de
Scénario Assem. Bers Temp. | Temp. vidange totale
Fuel Mod. &
7% pard) (pom) | (pew/K)| (pem/K)| pom [ 3
UOoX UOX 703 -1.69 -0.99 -83 145 118.3
multiUePu UePu (100%) 501 -2.58 -2.34 -47 808 -95.5
monoUPu Upu (11%) 321 -2.41 -2.50 -6 290 -19.6
multiUPu Upu (20%) 372 -2.37 -1.50 +15 498 | +41.6
monoThPu ThPu (10%) 251 -3.29 -2.08 -18 840 -75.1
multiThUPu | ThUPu (22%) 372 -3.49 -0.88 -4 537 -12.2
multiThU ThPu (9%) 391 -2.72 -0.99 +18 180 _+46.5
ThU (9%) 331 -2.54 +0.82 -88 400 9266.8
thug | Pu (O%) 951 | -3.29 | 2.08 | -18840 | -75.1
ThU (9%) 383 -2.47 +0.79 -91 520 _238 6

TABLE 5.7 — Paramétres basiques de stireté a 1’équilibre

La fission des noyaux fertiles du combustible est responsable d’une grande part
de la fraction effective de neutrons retardés. En effet, méme s’ils ne sont responsables
que d’une minorité des fissions, le tableau 5.8 montre que la proportion des neutrons
émis lors d'une fission de 1'*U ou du 232Th est vraiment beaucoup plus importante
que pour les noyaux fissiles. Or, malgré une fraction de neutrons retardés du 232Th

plus élevée que celle de 128U, on remarque que les combustibles thoriés ont en
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5.5. ANALYSE DES PARAMETRES DE SURETE DE BASE

moyenne un f.¢¢ plus faible que les combustibles a base uranium. Cela est dt au
fait que la part des fissions provenant du 232Th (1.1 a 1.5%) est trés inférieur a la
part de fissions provenant de '*33U (6% en UOX) car, méme si le seuil de fission est
quasi-identique pour ces deux isotopes, la section efficace de fission du thorium est
beaucoup plus faible sur toute la gamme d’énergie et a donc une valeur moyenne

bien plus faible.

Les combustibles dont les seuls noyaux fissiles présents en quantité significative
sont des isotopes du plutonium (monoUPu, multiUPu, monoThPu, multiThPu) ont
des .y plus faibles que ceux contenant des isotopes d’uraniums, **U ou U, car
les fractions de neutrons retardés des isotopes de I'uranium sont en moyenne plus

élevées que celles des isotopes de plutonium (voir tableau 5.8).

Isotope 233U 235U 238U 239Pu 241Pu 232Th

Fraction de neutrons retardés (pcm) | 296 | 615 | 1766 | 226 550 | 2507

TABLE 5.8 — Fractions de neutrons retardés pour les isotopes principaux des cycles
étudiés|44].

5.5.2 Contre-réactions

Les coefficients de température sont essentiels pour prédire le comportement
et la stabilité du coeur en cas d’incident qui entrainerait une augmentation de la
température ainsi que pour le pilotage des réacteurs au démarrage. Il mesure la
variation de réactivité causée par la modification de température du matériel associé :

le combustible ou le modérateur. Ils sont présentés dans le tableau 5.7.

Le coefficient de température du combustible reste significativement négatif dans
tous les assemblages étudiés et dans le méme ordre de grandeur. Le coefficient de
température du modérateur, lui, varie plus. Ce coefficient ne considére ici que l'effet
neutronique de la variation de la température de 1’eau sans prendre en compte la
modification de sa densité qui est elle prise en compte dans le coefficient de vide.
Ce coefficient reste négatif, conformément aux exigences de streté, dans tous les
assemblages sauf pour le multiThU et le multiThU2. Des calculs de stireté globaux
et plus détaillés seraient nécessaires pour statuer sur la siireté de réacteurs chargeés
avec de tels combustibles. On note toutefois que le coefficient de température global

(combustible + modérateur) reste négatif.
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La réactivité de vidange totale est la variation de réactivité induite par la vi-
dange totale du modérateur du réacteur. Elle est calculée en faisant la différence
entre un assemblage normal et un assemblage totalement vidé de son eau, sauf l'eau
retenue au sein des tubes guides. Dans la plupart des assemblages considérés, cette
réactivité reste fortement négative conformément aux exigences de base de sireté.
Les assemblages multiThUPu ont une réactivité de vidange assez petite, mais elle

reste trés proche de celle des assemblages monoUPu qui sont déja utilisés.

Les assemblages multiUPu et multiThPu ont des réactivités de vidange positives,
et valant plus de quarante fois leur fractions effectives de neutrons retardés. C’est
trés problématique d’un point de vue de la siireté et il est a priori impossible de
charger un réacteur a 100% avec ce type de combustible. Cependant la proportion
de ces assemblages dans le parc total est assez faible (20% pour le multiUPu et
9% pour le multiThPu), il est donc envisageable qu’une gestion optimisée de coeurs
mélangeant ces assemblages avec des assemblages UOX puisse permettre des niveaux
de stireté acceptables. Ce résultat est la principale raison qui nous a poussés a
envisager le scénario multiThU2, variation du scénario multiThU, qui tente de limiter
ce probléme de réactivité de vidange positive en ne multi-recyclant pas le plutonium

dans la strate intermédiaire.

5.6 Déchets

Chronologiquement, la derniére étape du cycle du combustible est I'envoi de
certaines matiéres aux déchets. Dans les scénarios étudiés tous les produits de fission
et tous les actinides mineurs présents dans les combustibles usés apres 5 ans de
refroidissement sont envoyés aux déchets au moment de la séparation chimique du
combustible usé. Les pertes chimiques des processus de fabrication (fixées 4 0.1% des
quantités recyclées) sont aussi envoyées aux déchets. Pour comparer les scénarios,
les résultats ont été normalisés & la quantité d’électricité produite (1GWe.an). La
quantité de produits de fission est donc extrémement proche. De plus comme la
majorité des fissions du parc global sont des fissions de 1'**>U provenant de 1'uranium
enrichi qui compose plus de trois quart du combustible de chacun des scénarios

considérés, la composition globale de ces produits de fissions est aussi trés similaire *.

Le tableau 5.9 résume les quantités d’actinides mineurs produits par les différents

1. Méme si 1'223U produit plus de 137Cs et de 2°Sr que le 239 Pu [12].
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scénarios. Les scénarios multi-recyclant le plutonium produisent de facon assez at-
tendue plus d’actinides mineurs que ceux qui ne recyclent pas le plutonium. Le 2*! Py
stocké décroit en 2! Am avec une demi-vie de 14 ans. Si le plutonium est utilisé aprés
une longue période de stockage, la totalité du ?*! Pu se sera transformé en > Am qui
sera un déchet a gérer a ce moment-la. Nous indiquons donc dans le tableau, entre
parenthéses, la quantité maximum d’?*' Am potentiellement produite pendant ’en-
treposage du plutonium non recyclé. Si un spectre plus dur est en général favorable
et conduit & une moins grande production d’actinides mineurs [45], on voit assez
directement I'impact des grands inventaires en cycle de plutonium de ces scénarios
avec des assemblages dans des spectres neutroniques durs. En effet en comparant
le tableau 5.9 et la figure 5.2 on voit que la production d’**!Am est directement
proportionnelle & I'inventaire en cycle de plutonium. Ceci est dii au fait que 1'*4' Am
est essentiellement produit hors irradiation par la décroissance S— du 24! Pu. Tout
comme pour les inventaires de plutonium en cceur, la production d’?*' Am est donc
maximale pour le scénario multiUPu et minimale pour le scénario multiUePu. Les

scénarios thoriés occupent des positions intermédiaires.

La production d’?*3Am ne suit pas cette tendance et est relativement constante
entre les scénarios multi-recyclant le plutonium. Les taux de réaction sur 1’243 Am sont
élevés et 123 Am atteint donc assez vite sa quantité d’équilibre durant I'irradiation,
tout en étant stable durant le refroidissement grace a sa longue durée de vie. La

C
N239Pu0-239Pu
a

masse d’?*3Am envoyée aux déchets est donc proportionnelle a qui se

0243 Arm,
trouve étre sensiblement le méme dans tous les scénarios multi-recyclant le plutonium

méme si chaque terme est différent.

Le cas du 2**C'm est trés proche de celui de 1'*43 Am a partir duquel il est produit.
Sa production est assez similaire dans tous les scénarios multi-recyclant le plutonium.
La seul exception étant le scénario multiUePu ot le spectre thermalisé conduit a un
grand taux de capture de 1’3 Am. Cette surproduction de curium est la principale

faiblesse de ce scénario de recyclage homogeéne.

Les scénarios thoriés n'ont aucun effet global significatif sur la production des
différents actinides mineurs a part Ueffet sur 1'>*! Am d au faible inventaire en pluto-
nium. Ils sont néanmoins, quoi que de peu, les scénarios multirecyclant le plutonium
produisant le moins d’actinides mineurs (2kg par GWe.an de moins que le meilleur

des scénarios sans thorium : le multiUePu).
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multi-
Scénario recyclage || 2"Np 24 Am MAm | 2COm | Total A.M.
Pu
UOX NON 146 | 90 (1293) | 51 | 1.7 | 30.7 (60.0)
multiUePu OUI 15.9 23.9 26.4 13.4 86.4
monoUPu || NON 135 | 184 (1236) | 95 | 3.7 | 45.7 (69.3)
multiUPu OUI 12.8 49.5 29.8 9.3 103.5
monoThPu NON 13.2 | 18.2 (+22.0) | 9.6 3.7 | 454 (67.4)
multiThUPu || OUI 14.7 30.7 28.0 8.9 84.2
multiThU OUI 14.2 36.1 23.5 7.8 83.6
mutiThU2 || NON 137 1167 (1202) | 88 | 3.3 | 432 (634)
| RNR | oul | 46 | 200 | 56 [ 1.2 | 404 |

TABLE 5.9 — Production d’actinides mineurs a 1’équilibre en kg par GWe.an du parc
entier (avec la production d’?*! Am produite par décroissance du ?*! Py au bout d’un
temps trés long)

En comparant avec des études similaires sur des scénarios de parcs de RNR com-
plets de type EFR régénérateurs 12|, mettant en jeu le multi-recyclage du plutonium
mais aucun recyclage des actinides mineurs, il est possible d’évaluer 'efficacité glo-
bale des scénarios étudiés en matiére de production de déchets. Méme si I'inventaire
en cycle de plutonium d’un scénario RNR est trés élevé, la production d’américium
est assez faible. Cette faible production d’?*! Am dans les RNR malgré un inventaire
élevé est due a la faible proportion de 2*'Pu dans le vecteur isotopique du pluto-
nium d’'un RNR (3.7% comparé aux 10-12% de nos scénarios)[12]. Il y a deux fois
plus de plutonium dans un RNR, mais la proportion de ?*'Pu est trois fois plus
faible. Ainsi au niveau de la quantité de ! Pu et donc de la production d’?*!' Am les
stratégies REP et RNR sont assez équivalentes. En revanche, les RNR sont claire-
ment avantageux pour la production d’?**Am et de 2**C'm en cas de multirecyclage
du plutonium. Ces analyses ne concernent que les stratégies de multi-recyclage du
plutonium sans recyclage des actinides mineurs, la mise en place du recyclage des

actinides mineurs conduit a des situations bien plus complexes|45].

Dans les scénarios ne multi-recyclant pas le plutonium, tels que le scénario UOX
ouvert et les scénarios monoUPu, monoThPu et multiThU2, il y a du plutonium qui
est rejeté hors du cycle (voir tableau 5.10). Si ce plutonium n’est pas forcément un
déchet, puisqu’il reste possible de le valoriser ulterieurement, il le deviendrait dans

le cas de scénarios de fin de jeu. Il est alors intéressant de se pencher sur ces rejets de
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plutonium et notamment d’analyser ’effet de I'utilisation du thorium en comparant
les scénarios monoUPu et monoThPu. Tout d’abord, on observe que les rejets de
plutonium dans ces scénarios sans multirecyclage correspondent & des masses plus
importantes que les rejets d’actinides mineurs mentionnés précédemment. De plus,
les vecteurs plutonium rejetés gardent des quantités raisonnables d’isotopes fissiles
(49% pour le monoUPu et 40% pour les scénarios thoriés) qui permettent d’envisager
une possible valorisation future. Dans un tel cadre, le plutonium issu de scénarios
thoriés semble moins intéressant car il contient une moins grande proportion d’iso-
topes fissiles, et surtout parce qu'une trés grande partie des isotopes fissiles qu’il
contient est du 24! Pu, a courte durée de vie, qui risque de décroitre avant la mise en
place de la valorisation. Les rejets de plutonium produit dans les assemblages mul-
tiThU du scénario multiThU ne sont pas mentionnés dans ce tableau car, restant
en dessous de lkg par GWe.an, ils sont inférieurs aux pertes lors du recyclage des

combustibles multirecyclant le plutonium dans ce scénarios.

Scénario B8Py | 29Py | 20Py | 21 Py | 2Py | Total Pu
UO0X 6.9 128.8 | 60.9 29.3 18.2 244
monoUPu 21.7 66.8 51.2 23.6 21.7 185
monoThPu | 85 31.1 46.0 22.0 23.0 130.6
mutiThU2 8.5 28.5 42.2 20.2 21.1 120.5

TABLE 5.10 — Rejet de plutonium a I’équilibre en kg par GWe.an du parc entier
pour les scénarios ne multirecyclant pas le plutonium.
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5.7 Résumé et Conclusions du chapitre

Dans ce chapitre, sont comparés les parcs a 1’équilibre des scénarios présen-
tés dans le chapitre 2 obtenus grace a la méthode décrite dans le chapitre 4.
L’analyse et la comparaison de ces différents scénarios permet de montrer
que la faible conversion des combustibles thorium-uranium conduit & une
faible proportion de ces assemblages au sein du parc a I’équilibre. Ainsi, le
cycle thorium ne permet pas un gain de plus de 22% sur la consommation
de ressource par rapport au scénario UOX. Ce gain est trés proche des 20%
obtenus avec des scénarios comparables utilisant le cycle uranium et beau-
coup plus faible que le gain typique de 50% présenté dans [31] qui utilise
une technologie optimisée pour la conversion. On remarque aussi que 1'uti-
lisation d’assemblages homogénes force 'utilisation d’assemblages thoriés
ol les isotopes du plutonium constituent la majorité des noyaux fissiles.
Dans de tels assemblages, le spectre est fortement durci ce qui conduit a
diminuer les performances du cycle thorium au niveau des inventaires en
cycle et de la production d’américium.

Les assemblages hétérogénes, étudiés au chapitre suivant, tentent d’amé-
liorer ce point.
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Chapitre 6

Etudes d’assemblages hétérogénes

6.1 Présentation des scénarios avec assemblages hé-
térogenes

Dans le chapitre précédent, il a été montré que le recyclage homogéne permettait
d’obtenir les inventaires en cycles et les productions d’actinides mineurs les plus
bas parmi tous les scénarios étudiés. Cependant 1'utilisation du thorium interdit un
recyclage homogene du plutonium. Or, quand il est utilisé pour recycler le plutonium
dans des assemblages spécifiques, il apporte des gains au niveau de la consommation
de ressources et de la production d’actinides mineurs par rapport aux situations
semblables utilisant une base urranium. Dans ce chapitre, des scénarios mettant jeu
des hétérogénéités au sein de 1'assemblage sont présentés et étudiés. Le but est de
tenter de thermaliser le spectre des crayons ThPu tout en gardant séparés 1'’*%U et
1'2330J produit par conversion du thorium. En mélangeant les crayons UOX et ThPu
au sein d’'un méme assemblage, on espére donc profiter du spectre thermalisé d’un
UOX pour adoucir le spectre des ThPu et réduire ainsi I'inventaire & 1’équilibre ainsi

que les productions d’actinides mineurs.

6.1.1 Cycle uranium seul

Le recyclage totalement homogéne n’est possible que si seul le cycle uranium est
utilisé puisque l'utilisation du thorium nécessite la séparation de I'uranium enrichi
etdes combustibles thoriés si 'on veut recycler 1'*3U produit par conversion sur le
thorium. Les scénarios n’utilisant que le cycle uranium sont donc les seuls ol toute

la gamme d’hétérogénéité est disponible.
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HETEROGENES

Le scénario mettant en jeu le recyclage homogéne du plutonium est le scéna-
rio multiUePu présenté dans la figure 2.2. La figure 6.1 reprend la définition de ce
scénario d’une fagon plus visuelle. Dans ce scénario tous les crayons ont la méme com-
position et résultent du méme processus de fabrication. Il s’agit du multi-recyclage

du plutonium sur une base d’uranium enrichi.

@
0060060000060006000
Enriched U U,AM,PF
. ﬁ

A

0
c

FIGURE 6.1 — Scenario UPu avec une homogénéité totale du combustible : mul-
tiUePu. Scénario déja présenté en figure 2.2.

Le scénario multiUPu défini dans la figure 2.3 et représenté graphiquement dans
la figure 6.2, met en jeu le recyclage du plutonium avec une hétérogénéité au ni-
veau des assemblages. En effet, comme tous les scénarios étudiés précédemment, il
ne comporte que des assemblages homogéenes. Cependant il existe différents types
d’assemblage qui se cotoient dans le parc. On parle d’'une hétérogénéité au niveau de
I’assemblage pour désigner 1’état de ce parc ot les combustibles sont différents d’un
assemblage a ’autre mais ot les crayons sont identiques au sein d’'un méme assem-
blage. Dans le cadre de ce chapitre, pour le différencier des scénarios avec d’autre

niveau d’hétérogénéité, il sera noté "multiUPu assemblage".
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FIGURE 6.2 — Scénario UPu avec une hétérogénéité au niveau de l'assemblage :
multiUPu assemblage. Scénario équivalent au multiUPu du chapitre précédent 2.3.

Le troisiéme scénario, présenté dans la figure 6.3, est une variation du scénario
multiUPu dans lequel les différents combustibles, au lieu d’étre séparés dans des
assemblages différents, sont répartis au sein du méme assemblage, mais dans des
crayons différents afin de permettre un retraitement différencié. Les crayons recyclant
le plutonium ont été placés au sein d’une couronne comme de fagon similaire a
la majorité des assemblages hétérogénes étudiés en REP [46, 47]. Cet agencement
permet une gestion plus facile des différents types de crayon apres irradiation que
s’ils étaient répartis dans tout ’assemblage. Les crayons recyclant le plutonium sont
en grande majorité entourés par des crayons UOX, la communication neutronique
entre les différents types de combustible est donc trés forte et cette hétérogénéité au
niveau du crayon rend possible une plus grande similitude entre les environnements
vus par les différents combustibles. La proportion des crayons recyclant le plutonium
est fixé, de la méme fagon que la proportion des assemblages recyclant le plutonium
dans ’étude précédente, afin que la quantité de plutonium qu’il est nécessaire d’y
ajouter a chaque cycle soit la méme que la quantité de plutonium qui est produit
dans les crayons UOX. Dans un tel scénario il n’y a donc aucun apport exterieur de
plutonium et tous les assembalges du parcs sont identiques. Ce scénario est nommé
"multiUPu crayon", pour rappeler sa similitude avec le scénario multiUPu et sa
spécificité d’amener les différents combustibles dans des crayons voisins. On a donc
trois scénarios pour le cycle uranium qui seront étudiés dans ce chapitre : multiUePu,

"multiUPu assemblage" et "multiUPu crayon".
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HETEROGENES
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FIGURE 6.3 — Scénario UPu avec une hétérogénéité au niveau du crayon : multiUPu

crayon.

6.1.2 Cycle thorium

Il n’existe pas de scénario de recyclage totalement homogéne du plutonium utili-
sant le thorium. Cependant suivant un cheminement similaire & celui décrit dans le

paragraphe précédent pour les scénarios uranium, on obtient deux scénarios utilisant

le thorium qui sont intéressants pour étudier I'effet de 1'hétérogénéité :

— le scénario "multiThUPu assemblage" qui n’est rien d’autre que le scénario
multiThUPu déja analysé dans le chapitre précédent. Il est décrit dans la

figure 6.4.
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FIGURE 6.4 — Scénario ThUPu avec une hétérogénéité au niveau de ’assemblage :
multiThUPu assemblage. Scénario équivalent au multiThUPu du chapitre précé-

dent 2.4.
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— le scénario "multiThUPu crayon" qui est la transposition du scénario multi-
ThUPu en abaissant I'hétérogénéité a l'intérieur de ’assemblage, au niveau
du crayon (figure 6.5). Il est au multiThUPu ce que le "multiUPu crayon"

est au multiUPu.
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FIGURE 6.5 — Scénario ThUPu avec une hétérogénéité au niveau du crayon : multi-
ThUPu crayon

6.2 Parcs a I’équilibre

Le fait de gérer 'hétérogénéité au niveau des crayons par l'introduction de cou-
ronnes de crayons recyclant le plutonium au sein d’'un assemblage contenant ma-
joritairement des crayons UOX ne permet pas d’étre aussi précis sur la proportion
entre les différents types de combustible dans le parc que dans le cas de la gestion
par assemblage. En effet pour produire 1 GWe, il faut plus de 150 assemblages;
dans un parc de la taille du parc francais la gestion par assemblage permet d’avoir
une précision de 0.01% sur les proportions entre les différents types de combustibles
(donc quasicontinue). L’organisation en couronnes des crayons dans 1’assemblage ne
permet que des sauts de 2.77%. Pour ne pas surévaluer le bénéfice, ¢’est la couronne
juste en dessous du pourcentage de crayons optimal qui a été choisie. Selon ces hypo-
these la part maximale de crayons recyclant le plutonium et permettant d’atteindre
50 GWj/t est de 21% pour le scénario multiUPu crayon (voir tableau 6.1). Avec
23.77% de crayons recyclant le plutonium, il n’est pas possible d’atteindre les 50

115



6.3. ANALYSE NEUTRONIQUE

GW;j/t voulus dans le scénario multiUPu crayon.

Le tableau 6.1 montre ainsi que les proportions entre les différents types de com-
bustible sont sensiblement les méme pour les scénarios utilisant une hétérogénéité
au niveau de I'assemblage ou au niveau du crayon avec des gains relatifs de I'ordre

de 5% entre la version assemblage et la version crayon en termes d’économie de

ressources.
Proportion de crayon | Consommation  d’ura-
recyclant le plutonium | nium naturel
multiUePu 100% 188.06 t par GWe.an
multiUPu crayon 21% 142.37 t par GWe.an
multiUPu assemblage 20.03% 144.12 t par GWe.an
multiThUPu crayon 23.77% 134.14 t par GWe.an
multiThUPu assemblage | 22.20% 136.9 t par GWe.an

TABLE 6.1 — Répartition entre les différents types de crayons a 1’équilibre avec des
assemblages hétérogénes

6.3 Analyse neutronique

Le tableau 6.2 récapitule les principales sections efficaces des différents scéna-
rios. Comme on pouvait s’y attendre, les sections efficaces des scénarios avec une
hétérogénéité au niveau des crayons ont des valeurs intermédiaires entre les sec-
tions efficaces des scénarios homologues avec une hétérogénéité au niveau des as-
semblages et le scénario homogene multiUePu. Cette situation est particulierement
visible pour la section efficace de capture du 2*°Pu : de 67.6 barns en homogéne, sur
support uranium, elle passe & 10.31 barns en hétérogéne "assemblage" et a 46 barns
en hétérogéne "crayon". De méme sur support thorium, cette section efficace passe
de 17.9 a 35.7 barns. On mesure donc ici le fait que I'hétérogénéité au niveau des
crayons permet d’adoucir le spectre des neutrons dans les crayons multirecyclant le
plutonium tout en assurant une séparation entre I'uranium enrichi et le plutonium

multirecyclé, essentiel surtout pour le cycle thorium.

Dans tous les cas de recyclage hétérogeéne (crayon ou assemblage), 235U reste
irradié dans des crayons standards UOX et on observe que le spectre varie peu selon
la stratégie puisque sa section efficace microscopique moyenne de fission dans les

crayons contenant de I'uranium enrichi passe de 38.5 barns en assemblage UOX & 36.4
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ou 34.8 dans des crayons UOX au sein d’assemblages hétérogénes. On s’attend donc

a ne pas dégrader significativement les performances de 1'uranium enrichi comme

cela a été le cas en multiUePu (voir paragraphe 5.3).

. Assem. TITTR, 73T IS TIS[T I, 0B,
Scénario (% parc) c f c f c f c f c f c
UOX UOX 7 7 7 7 | 885 | 385 | 0.80 | 0.10 | 57.5 | 101 | 228
multiUePu UePu / / / / 6.37 | 23.8 | 0.85 | 0.11 | 31.3 | 55.3 67.6

(100%)
multiUPu Upu 7 7 7 7 | 8.66 | 364 | 089 | 0.11 | 304 | 57.1 | 46.0
Crayon (21%)
multiUPu Upu 7 7 7 7 7 7 [ 080 | 0.13 | 7.03 | 12.8 | 103
Assemblage (20%)
multiThUPu | ThPu 0.77 | 0.027 | 3.87 | 26.8 | 8.88 | 34.8 / / 22.0 | 40.0 35.7
Crayon (21%)
multiThUPu | ThUPu 0.73 | 0.029 | 3.00 | 19.3 / / / / 11.1 | 19.5 17.9
Assemblage (22%)

TABLE 6.2 — Sections efficaces principales a 1’équilibre avec des assemblages hétéro-
génes (en barns).

Afin de quantifier 'effet sur les performances de 'uranium enrichi qui a été

discuté dans le chapitre précédent, les n des différents éléments considérés ont été

calculés et récapitulés dans le tableau 6.3.

Scénario \ Crayons | ny Npu
multiUePu 1.266 | 1.159
multiUPu Uenr. | 1.382 /
Crayon UPu / 1.189
multiUPu Uenr. | 1.489 /
Assemblage UPu / 1.158
multiThUPu | U enr. | 1.382 /
Crayon ThUPu | 1.844 | 1.171
multiThUPu | Uenr. | 1.489 /
Assemblage ThUPu | 1.792 | 1.108

TABLE 6.3 — n a I’équilibre avec des assemblages hétérogénes.

Dans le cas du recyclage homogéne, le plutonium, complétement mélangé a I'ura-

nium enrichi, modifie beaucoup le spectre et donc le facteur n de I'uranium enrichi

(cf. tableau 6.3). Ce dernier est alors beaucoup moins & méme de remplir son role

de fissile car son 7 a baissé jusqu’a 1.27 contre 1.49 pour 'UOX (qui constitue non
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seulement les assemblages du scénario UOX mais aussi les assemblages a 'uranium

enrichi des scénarios avec une hétérogénéité au niveau des assemblages).

Pour ce qui est des scénarios avec une hétérogénéité au niveau des assemblages,
la séparation entre le plutonium et 'uranium est vraiment trés forte. En effet, avec
les hypotheéses effectuées lors des simulations, il n’y a méme aucun couplage neu-
tronique entre les différents assemblages. L’uranium enrichi au sein de ces scénarios
se comporte donc exactement comme des combustibles UOX. L’uranium enrichi a
donc une valeur de 7 trés élevée (1.489), plus haute que dans tous les autres scénarios
de multi-recyclage du plutonium. En paralléle, le plutonium est concentré dans des
assemblages ot il est le seul fissile. Le spectre neutronique est donc trés dur dans ces
assemblages. Les performances du plutonium y sont alors moins bonnes que dans les

autres scénarios avec des 1 descendant a 1.158 et 1.108.

Pour le recyclage avec une hétérogénéité au niveau des crayons, le plutonium est
séparé de I'uranium enrichi puisqu’il est placé dans des crayons différents. Les deux
types de combustible sont placés dans des crayons voisins. Le spectre neutronique
au sein de chaque type de combustible est donc influencé par les crayons de l'autre
type. Etant donné la répartition géométrique des crayons recyclant le plutonium au
sein de I'assemblage, les assemblages UOX sont en grande majorité entourés d’autres
crayons UOX, l'influence des crayons recyclant le plutonium sur le comportement
de I'uranium enrichi reste ainsi faible, bien plus faible que dans le cas du scénario
multiUePu, diminuant non plus jusqu’a 1.27 le facteur n de I'uranium mais seulement
jusqu’a 1.38. De méme, en cycle thorium, le facteur n de I'uranium enrichi dans les
crayons UOX est de 1.38. On remarque par contre que les crayons contenant du
plutonium, étant entourés de crayons UOX, gardent des spectres thermalisés qui
leur permettent de maintenir des 7 trés hauts. Ces 17 sont méme plus élevés que pour
le scénario multiUePu grace au spectre trés thermalisé de neutrons qui provient des
crayons voisins sans plutonium, un spectre plus thermalisé que celui présent dans
les assemblages multiUePu.

Les performances de 'uranium issu du thorium évoluent peu d’une stratégie a
lautre : son facteur n reste de 'ordre de 1.8.
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6.4 Ressources

Le tableau 6.1, en plus de décrire les parcs a I’équilibre des scénarios avec diffé-
rents niveaux d’hétérogénéité, donne la consommation de ressources naturelles asso-
ciée a chacun de ces scénarios. On remarque que les scénarios avec une hétérogénéité
au niveau des crayons demandent moins de ressources que les scénarios avec une
hétérogénéité au niveau des assemblages. Au sein de ces assemblages, la présence du
plutonium a deux effets qui sont les mémes que ceux décrits pour le multiUePu dans
le chapitre précédent :

— le plutonium produit plus de neutrons qu’il n’en consomme et contribue donc
positivement au bilan neutronique permettant une meilleure utilisation du
combustible ;

— le plutonium modifie le spectre et diminue ainsi les performances de 'uranium
enrichi conduisant a une moins bonne utilisation du combustible.

Dans le paragraphe précédent, on a vu que la diminution de performance de 1'ura-
nium enrichi était limitée dans les scénarios avec une hétérogénéité au niveau des
crayons et que les performances fissiles du plutonium y sont meilleures. On gagne
donc sur les deux tableaux, de sorte que ces scénarios permettent une économie réelle

de ressources par rapport au cycle ouvert.

Au final, cette stratégie permet une économie supérieure a celle des scénarios
avec une hétérogénéité au niveau des assemblages. Cette proportion de ressource
économisée, directement reliée & la proportion des différents types de combustible
dans le parc, n’est pas reliée aux performances neutroniques du plutonium mais a
Iefficacité de la conversion. En effet, les crayons UOX, qu’ils soient regroupés au
sein d’assemblages spécifiques ou non, servent & compenser le plutonium perdu dans
les crayons recyclant du plutonium (puisqu’ils sont pas régénérateurs). Ce manque
de plutonium apres recyclage, proportionnellement a la quantité de plutonium dans
les crayons, est moins important pour les scénarios avec une hétérogénéité au niveau
des crayons que pour ceux avec une hétérogénéité au niveau des assemblages. La
proportion de crayons UOX nécessaire est ainsi plus faible et les scénario "multiUPu
crayon" et multiThUPu crayon" consomment moins de ressources que les scénarios
"multiUPu assemblage" et multiThUPu assemblage". Ce gain reste cependant limité
a quelques pourcents, au prix d’une complexité de gestion plus élevée des assemblages

hétérogenes.
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6.5 Analyse des paramétres de streté

En reprenant les mémes paramétres et les mémes méthodes de calcul que pour
les scénarios avec des assemblages homogénes, on peut évaluer I'impact de 1’hétéro-
généité du recyclage sur ces quelques parameétres basiques de siireté. Comme pour
les étapes précédentes, on remarque, grace aux valeurs données dans le tableau 6.4,
que la situation dans les scénarios avec une hétérogénéité au niveau des crayons est
intermédiaire entre les scénarios avec une hétérogénéité au niveau des assemblages
et le scénario homogéne multiUePu. Le fait de mélanger au sein du méme assem-
blage des crayons UOX et des crayons recyclant le plutonium permet de moyenner
les paramétres de stireté et ainsi de se rapprocher des conditions favorables des com-
bustibles UOX. Ainsi le scénario "multiUPu crayon" a une réactivité de vidange
totale négative. Ainsi, alors que pour statuer sur les paramétres de siireté au sein
du scénario "multiUPu assemblage", une étude globale d'un cceur hétérogene fait
d’un mélange d’assemblages homogeénes UOX et multiUPu est nécessaire en plus
des études effectués dans le cadre de ce travail (voir paragraphe 5.5), I’étude du
seul assemblage hétérogeéne du scénario "multiUPu crayon" permet de lever ce point
d’achoppement. De méme, les 3.;¢ sont significativement plus élevés dans les scéna-
rios avec une hétérogénéité au niveau des crayons que dans les assemblages recyclant
le plutonium des scénarios avec une hétérogénéité au niveau des assemblages. Ils sont
méme plus importants que celui du scénario multiUePu, grace a la plus grande effi-
cacité de I'uranium enrichi qui permet que les fissions sur 1'*>U occupent une plus

grande proportion dans le cas hétérogéne que dans le cas homogéne.
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Coeff. | Coeff. e e e
Assem 3 Temp Temp Réactivité de
. . . eff . . .
Scénario Fuel Mod. vidange totale
(% parc) (pem) | (perm/K)| (pom/K)| pem [ $
UOX UOX 703 -1.69 -0.99 -83 145 1183
multiUePu | UePu (100%) | 501 -2.58 -2.34 -47 808 | -95.5
multiUPu o1 551 | -1.59 | -0.66 | -49325 | -89.5
Crayon
multiUPu
Assemblage Upu (20%) 372 -2.37 -1.50 +15 498 | +41.6
multiThUPu -
Crayon ThPu (24%) 565 -1.78 -0.48 -57 711 102.1
multiThUPW |y op 000y 372 | 349 | 088 | -4537 | -122
Assemblage

TABLE 6.4 — Parameétres basiques de streté a ’équilibre avec des assemblages hété-
rogenes.

6.6 Inventaires en cycle

Encore une fois, les scénarios avec une hétérogénéité au niveau du crayon ont
des inventaires en cycle (plutonium et uranium issu de la conversion sur le thorium)
intermédiaires entre leurs scénarios homologues avec une hétérogénéité au niveau des
assemblages et le scénario homogéne multiUePu (voir figure 6.6). Comme expliqué
dans le paragraphe 5.1, le scénario multiUePu doit son faible inventaire de plutonium
en cycle aux forts taux de réactions sur le plutonium qui le font disparaitre rapide-
ment alors que la production par capture sur 'uranium reste a peu prés constante.
Les taux de réaction sur le plutonium dans les scénarios avec une hétérogénéité au
niveau des crayons sont supérieurs a ceux dans les scénarios avec une hétérogénéité
au niveau des assemblages alors que la capture sur '*3®U reste constante (voir ta-
bleau 6.2). Leurs inventaires en cycle sont donc plus faibles. Par contre ces taux de
réaction restant inférieurs a ceux dans les assemblages multiUePu, I'inventaire reste

également supérieur.

Il est intéressant de remarquer que l'inventaire en cycle d’uranium dans le com-
bustible thorié diminue lui aussi entre les scénarios "multiThUPu assemblage" et
"multiThUPu crayon", bien que de fagon moins importante que celui de plutonium.

Les causes sont cependant les mémes : & la vue des sections efficaces de I'**3U (ta-
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bleau 6.2), on remarque qu’elles augmentent aussi avec la thermalisation du spectre
causée par le mélange des crayons UOX et multiThUPu de 32%. Cela conduit logi-
quement a diminuer I'inventaire en cycle puisque la production via les captures sur

le thorium ne change quasiment pas.

On remarque ainsi qu’augmenter ’homogénéité du recyclage (ot diminuer ’échelle
de 'hétérogénéité) permet de faire diminuer I'inventaire en cycle des principaux élé-

ments fissiles, que ce soit en cycle uranium ou en cycle thorium.
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Cycle U/Pu Cycle Th/U

FIGURE 6.6 — Comparaison des inventaires de fissiles dans le cycle a 1’équilibre avec
des assemblages homogénes et hétérogénes.

6.7 Deéchets

Comme pour les autres étapes du cycle, la production d’actinides mineurs des
scénarios avec une hétérogénéité des crayons est a mi-chemin entre celle du scénario
homogéne et celle des scénarios avec une hétérogénéité au niveau des assemblages
(voir figure 6.7). Les scénarios "multiUPu crayon" et "multiThUPu crayon" pro-
duisent significativement moins d’américium, spécifiquement d’?*! Am, ce qui est po-
sitif pour la problématique du stockage des déchets mais un peu plus de ?**C'm que
leur homologue "multiUPu assemblage" et multiThUPu assemblage" ce qui peut
étre un probléme pour la manipulation des combustible usé avant la séparation.
Mais ils produisent toujours plus d’américium et moins de curium que le scénario

homogene multiUePu.

On remarque que la production totale d’actinides mineurs du scénario "mul-

tiThUPu crayon" est assez faible et descend a 69 kg par GWe.an. Cela permet
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aux scénarios thoriés de descendre bien en dessous de tous les autres scénarios de
multi-recyclage de plutonium et d’atteindre des niveaux de production d’actinides
mineurs du méme niveau que les scénarios de mono-recyclage que sont le monoUPu
et le monoThUPu (dont les productions d’actinides mineurs sont indiquées dans le
tableau 5.9). Cette production reste cependant toujours supérieure a celle d'un RNR

d’un facteur 1.7.
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FIGURE 6.7 — Production d’actinides mineurs a 1’équilibre avec des assemblages
hétérogenes
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6.8 Résumé et Conclusions du chapitre

L’étude des scénarios a l’équilibre utilisant des assemblages hétérogenes
permet d’obtenir des résultats intermédiaires entre le scénario totalement
homogene multiUePu et les scénarios avec des assemblages homogénes mais
différents entre eux que sont le multiUPu et le multiThUPu présentés dans
le chapitre précédent.

Grace a la thermalisation du flux vu par le plutonium recyclé, le scénario
"multiThUPu" crayon, permet d’atténuer trés fortement le désavantage
pointé dans le chapitre précédent da a I'impossibilité de faire un recyclage
complétement homogéne du plutonium en utilisant le cycle thorium. Ainsi
ce scénario permet d’obtenir une production d’actinides mineurs plus faible
que le scénario multiUePu qui était le meilleur sur ce point parmi les
scénarios utilisant des assemblages homogénes, tels que présentés dans le
chapitre précédent.

Cependant, les assemblages hétérogénes ne permettent pas de résoudre le
probléme du faible taux de conversion du cycle thorium. Les proportions
de crayons contenant du combustible thorié restent proches des celles ob-
tenues avec des assemblages homogeénes et le thorium n’apporte pas non
plus dans ce cas un gain significatif sur la consommation de ressources
par rapport au cycle uranium. Et méme si on arrive a des productions
d’actinides mineurs plus faibles que celles des scénarios similaires utilisant
le cycle uranium, le gain sur ce point n’est pas non plus gigantesque et
la production d’actinides mineurs reste largement supérieure a celle des
scénarios RNR. L’hétérogénéité permet de gommer le désavantage de non
miscibilité du thorium pointé dans le chapitre précédent.
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Vers des scénarios de transition
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Chapitre 7

Le Code CLASS : : Core Library for
Advanced Scenarios Simulations

7.1 Structure du Code

7.1.1 Présentation du Code

Les résultats présentés dans les chapitres précédents correspondent & des scéna-
rios & I’équilibre. Ces analyses ont permis de comprendre précisément la physique
qui gouverne les différences entre les stratégies de multirecyclage du plutonium sur
support uranium ou thorium. Mais pour étudier de facon réaliste comment ces diffé-
rentes stratégies peuvent étre progressivement mises en place dans un parc existant
(contenant un inventaire de fissile déja constitué), il est nécessaire de pouvoir calcu-
ler des scénarios de transition. Cette partie concerne donc les études que nous avons
menées dans cette optique. Elles ont été faites dans le cadre du développement du
code CLASS (Core Library for Advance Scenario Simulation)|[48].

CLASS est développé de maniére transversale par plusieurs équipes au sein du
CNRS/IN2P3, situées a Subatech, & 'IPNO et au LPSC. Ce développement fait
également 1'objet d'une collaboration forte entre ces équipes et le LNC de I'IRSN.

L’ensemble des sources de CLASS est disponible & chacun des utilisateurs dans le
but de leur permettre de maitriser les méthodes employées, leurs points forts et leurs
faiblesses, ainsi que de leur donner I'opportunité de les modifier pour les adapter aux
spécificités des scénarios qu’ils étudient. De méme, les bases de données nécessaires
au fonctionnement de CLASS sont dans un format clair et lisible afin de garantir la

transparence des méthodes et la facilité pour les utilisateurs d’en créer de nouvelles.
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7.1.2 Principe général de CLASS

CLASS est un ensemble de librairies C++ permettant a ses utilisateurs de simuler
les scénarios électronucléaires de leur choix. Cette simulation se fait par ’écriture
d’un fichier d’entrée en C++ qui définit les éléments clés et les paramétres d’entrée
d’un scénario électronucléaire par 'intermédiaire des objets et des fonctions définies

dans les librairies.

Lorsque 'on simule un scénario électronucléaire avec CLASS, on détermine, au
cours de la vie du parc, I’évolution de la matiére présente dans les principales ins-
tallations du cycle, tant au niveau de sa quantité globale que de sa composition
isotopique.

La figure 7.1 présente un cycle du combustible représentatif de ceux qu’il est
possible de simuler avec CLASS. On peut y voir les différentes installations du cycle
qui sont simulées par ce code : réacteurs, piscines de refroidissement, usines de fabri-
cation et de séparation. Des installations de stockage hors piscine de refroidissement
sont aussi prises en compte afin de permettre une plus grande flexibilité dans les

directions et la synchronisation des transferts de matiére.

y /I:Jranlum\\
* Enrichi JoX
F& MOX
Fabrication Refroidissement, |Refroidissement
Séparation

Y

( Déchets \

FIGURE 7.1 — Exemple de cycle du combustible étudié avec CLASS.
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Les installations simulées par CLASS sont celles ot une transformation signifi-

cative de la matiére a lieu. Ainsi sont simulés :

— Les piscines de refroidissement (en bleu dans la figure 7.1) ou des ma-
tieres radioactives sont stockées en attendant que la dangerosité de leur ma-
nipulation redescende & un niveau acceptable (la décroissance radioactive des
radio-isotopes durant le temps de résidence y fait évoluer les compositions
isotopiques). Tant que ces matiéres sont dans ces piscines, elle ne sont pas
disponibles.

— Les stocks qui sont équivalent a des piscines de refroidissement mais dans
lesquelles la matiére est disponible pour étre prélevée et envoyée dans d’autres
installations du cycle.

— Les réacteurs (en rouge dans la figure 7.1) au sein desquels le combustible,
irradié pour produire de ’énergie, est le siege d’une multitude de réactions
nucléaires faisant apparaitre de nombreux isotopes dont la plupart sont radio-
actifs et dont ’évolution est régie par les équations de Bateman (cf chapitre
3).

— Les usines de séparation et de fabrication qui gerent la séparation chi-
mique des différents éléments du combustible usé, permettant notamment de
séparer le plutonium réutilisable des produits de fission qui seront envoyés
aux déchets, ainsi que la fabrication des combustibles frais. La séparation
chimique est instantanée, le combustible séparé est alors stocké au sein de
I'usine pendant une durée de 2 ans qui simule la durée des divers processus
de fabrication.

Le transport de matiére se fait de facon instantanée et sans limitation sur les flux

transportés. La décroissance des radionucléides pendant le transport est cependant
prise en compte grace a une adaptation du temps de résidence dans les piscines de

refroidissement et les usines de fabrication et de séparation.

Une fois les installations du parc définies, le code CLASS permet de calculer
I’évolution de la composition isotopiques de la matiére au sein de chacune des ins-
tallations grace a deux principaux modéles :

— le modéle d’équivalence qui permet de déterminer la composition d’un com-
bustible frais fabriqué & partir de la matiére disponible, primordial pour les
combustibles contant du plutonium pouvant avoir différentes origines, et com-
patible avec les caractéristiques du réacteur dans lequel il va étre irradié,

— le modele d’irradiation qui permet de prédire 1’évolution de la composition
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d’un combustible au cours de son irradiation en réacteur.

7.2 Constituer les bases d’une DataBank

7.2.1 Role et principe de base d’une DataBank

Pour extraire les données physiques ou statistiques nécessaires a la constitution
des modéles au coeur de CLASS, il convient de constituer un ensemble d’exemples
simulés avec un code précis et validé qui sera considéré par la suite comme représen-
tant la vérité des comportements et des évolutions que 1’on cherche & reproduire avec
CLASS. Pour assurer que les modéles soient valable sur ’ensemble d’'une gamme de
combustibles possibles, ces évolutions témoins doivent étre nombreuses et parcourir

I’ensemble des combustibles rendus possibles par la stratégie envisagée.

Cet ensemble d’évolutions qui est, dans les cas qui concernent notre étude, simulé

avec le code MURE sera nommé par la suite DataBank.

Il permettra de construire les deux modéles principaux : le modéle d’équivalence
qui définit la composition du combustible en début d’irradiation et le modeéle d’irra-
diation qui modélise son évolution en réacteur sans recourir a un calcul d’évolution
de type MURE tel que présenté dans le chapitre 3. Ces modéles et la fagon dont
la DataBank permet de les ajuster sont présentés dans la suite de ce chapitre. Un
changement de type de réacteur ou de combustible conduit a des changements dras-
tiques de comportement et d’évolution, aussi a chaque couple de type de réacteur et
de type de combustible sera consacré une DataBank spécifique : une pour les com-
bustibles MOX uranium-plutonium dans des REP, une autre pour les combustibles

MOX thorium-plutonium.

7.2.2 Deéfinir les limites de la DataBank

Pour s’assurer qu'une DataBank recouvre bien ’ensemble des combustibles lors
de la mise en application d'une stratégie, nous avons considéré des cas extrémes
qui doivent obligatoirement étre pris en compte, puis nous avons parcouru l’espace
entre ces extrémes. Les combustibles considérés dans cette partie sont des combus-
tibles utilisant une base fertile d’oxyde de thorium a laquelle est mixée un élément
majoritairement fissile : de l'uranium ou du plutonium. Le thorium considéré est

simplement du 2*Th pur.
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C’est la composition isotopique de ’élément fissile, trés variable en fonction de
I'origine de cette matiére fissile issue de retraitement de combustible usé, qui définit
la diversité des combustibles intervenant lors de la simulation d’un scénario. Et c’est
donc la diversité de cette composition isotopique qu’il faut évaluer et rendre compte

lors de la création d’une DataBank.

Parce qu'une DataBank doit couvrir ’espace des combustibles possibles, il est
nécessaire que certains vecteurs isotopiques typiques soient dans ’espace considéré.
Les plus simples sont les vecteurs isotopiques purs, c’est-a-dire contenant seulement
du ?*Pu ou seulement de I'**3U. En effet l'irradiation de matieres fertiles (dans
des couvertures par exemple), respectivement uranium appauvri et 22Th, peuvent
produire des vecteurs dominés par le premier fissile, 23 Pu ou 223U Fixer des limites
sur des vecteurs isotopiques plus dégradés, c’est a dire contenant plus d’isotopes non
fissiles comme le 40Py et le 2*2Pu ou 1'’*%4U et 1'>3U, est plus délicat. En effet le
multi-recyclage en REP de I'uranium et du plutonium a tendance a faire monter
la proportion des isotopes avec beaucoup de neutrons que sont le 242 Py et 1'2%6U &
cause de leur faible section efficace d’absorption et des faibles vitesses de disparition
qui en découlent. Pour ne pas trop restreindre ’espace considéré en restant autour de
combustibles réalistes, nous nous sommes basés sur les vecteurs isotopiques présents
dans les scénarios a 1’équilibre présentés dans le chapitre 6. Afin de prendre de la
marge, les proportions maximales des isotopes ont été arrondies a 5% par exces
(voir tableau 7.1). A partir de ces limites, un pavage de l’espace multidimensionnel
considéré a été effectué avec un pas de 5%. Les vecteurs ont ensuite été complétés
avec le fissile majoritaire, 23 Pu pour le plutonium et 2*3U pour 1'uranium, de sorte
que la somme des proportions isotopiques soit de 100%. Enfin, les vecteurs contenant
moins de 40% de fissile ont été éliminés devant la faible chance que de tels vecteurs

soient utilisés comme fissile principal de notre combustible.

ThU ThPu
24U 1 35% || #*Pu | 15%
250 | 15% || #0Pu | 35%
200 1 20% || ' Pu | 25%
2Py | 45%

TABLE 7.1 — Limites considérées sur les vecteurs isotopiques utilisés pour générer
les DataBank ThU et ThPu en REP.
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A posteriori, il est facile de vérifier que le plutonium issu de l'irradiation d’un

combustible UOX est bien compris dans 1’espace parcouru.

Dans CLASS, le choix a été fait de fixer le burn-up au sein d’une DataBank. 1l
faut donc créer une DataBank qui correspond a un burn-up choisi par I'utilisateur.
Comme pour les chapitres précédents, nous travaillons avec des combustibles qui
subissent un taux de combustion de 50GWj/t. Pour simuler des réacteurs irradiant
leur combustible jusqu’a un autre burn-up, la construction d’une autre DataBank

est donc nécessaire.

7.2.3 Générer une DataBank

Une fois I'ensemble de vecteurs isotopiques choisi afin d’étre représentatif des
combustibles associés a la DataBank, la génération de la DataBank & proprement
parler peut commencer. Le but est alors d’obtenir un ensemble d’évolutions jusqu’au
burn-up souhaité, ici 50 GWj/t. La concentration adéquate de matiére fissile doit

donc y étre fixée pour atteindre le burn-up le plus précisément possible.

Pour simplifier et clarifier la présentation du processus de génération de Data-
Bank, seule la DataBank ThU sera mentionnée dans les différentes figures. Dans ce
travail la DataBank ThPu a été également générée avec un processus totalement
similaire.

Pour la génération de nos DataBank, la méthode présentée dans la figure 7.2 a
été utilisée. La premiére étape de cette méthode consiste a calculer, via des calculs
assemblage, ’évolution de combustibles tests construits a partir des vecteurs iso-

topiques considérés. Pour construire ces combustibles, c¢’est a dire pour déterminer

la concentration % nécessaire pour atteindre le burn-up recherché, sans avoir
de modéle d’équivalence, on estime grossiérement des concentrations plausibles. Le
but n’est pas d’avoir quelque chose de précis mais un point de référence dont on
pourra se servir plus tard pour calculer la concentration nécessaire précisément. On
réalise ainsi un calcul avec une hypothése haute de concentration et un calcul avec
une hypotheése basse de concentration. Une analyse simple de quelques combustibles
ThU typique a conduit & fixer comme estimation basse 3% de noyaux fissiles au sein

du combustible, et comme estimation haute 4.5%.

Pour la DataBank ThPu, I'estimation basse était a 4% de noyaux fissiles et

I’estimation haute a 8%.
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Hypothése haute
(4,5 % de fissile)

A

Base intepolée

Calcul des o .

ntrepolation
linéaire

Hypothése basse|
(3 % de fissile)

wure | IS

FIGURE 7.2 — Algorithme de génération d'une DataBank.

Pour chacun des vecteurs isotopiques sélectionnés, deux calculs assemblage en
évolution sont alors réalisés avec MURE, un avec l'estimation basse et un avec
I’estimation haute afin de déterminer leur burn-up. La figure 7.3 montre quels burn-
up ont été atteints par les compositions simulées. On vérifie que les hypothéses
hautes et basses permettent effectivement d’encadrer la concentration nécessaire
pour atteindre le burn-up souhaité de 50 GWj/t. On calcule alors cette concentration

grace a une simple interpolation linéaire.

fg A | —3% —Objectif —4,5%
3 16 I A
214 [ [
12 I [
<10 N N
o [ N
56 |/ I\ \
g, )Y \ [v W
o \ v \
NFEVAYA L A\ l
10 20 30 40 50 60 70 80

Burn-Up (GWij/t)

FIGURE 7.3 — Générer une DataBank avec un Burn-Up fixé

Une fois cette nouvelle concentration obtenue, un nouveau calcul assemblage
est réalisé afin de vérifier la validité de l'interpolation et d’obtenir 1’évolution de
toutes les quantités nécessaires a la création des FvolutionData. La figure 7.4 montre

les burn-ups réellement obtenus par les combustibles définis par interpolation. On
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remarque que la distribution est trés resserrée avec un écart type de 'ordre de 0.3
GW;j/t, soit 0.6% de la valeur moyenne. Cependant la valeur moyenne n’est pas
exactement celle souhaité de 50GWj/t, elle est de 51.1 GWj/t. Ce léger décalage
présent de fagon trés homogéne dans tous les combustibles simulés vient du fait que
I’évolution du burn-up que peut atteindre un combustible ThU n’est pas linéaire avec
la concentration en uranium. Ces évolutions sont tout de méme conservées et utilisées
pour construire la DataBank qui servira a simuler des combustibles allant jusqu’a
50GWj/t car 'écart de cette valeur moyenne a la valeur attendue est de l'ordre de
quelques pourcents, un écart bien moindre que l'incertitude sur le burn-up lors des
calculs assemblages, notamment a cause des approximations de l'anti-réactivité fin

de cycle mentionnées dans le chapitre 4.2.

50+
‘ 4+ DataBank — Fit gaussien
45+

40

35+

30+

25+
20+

Nombre d'EvolutionData

15+

10+
54

49 495 50 50,5 51 51,5 52 52,5 53
Burn-Up (GWjft)

FIGURE 7.4 — Répartition en Burn-up de la DataBank ThU finale. En comparaison
des distributions montrée sur la figure 7.3, cette distribution est trés resserrée

Trois calculs assemblages ont donc été nécessaires pour chaque vecteur isotopique
considéré. La DataBank ThU contient 160 vecteurs isotopiques d’uranium, I'utilisa-
tion de calculs coeur aurait demandé des temps de calculs prohibitifs que 1'utilisation
de calculs assemblages permet d’éviter. La DataBank ThPu contient 930 vecteurs

isotopiques de plutonium.

A partir des résultats de ces calculs assemblage, les données nécessaires aux deux
modeéles qui sont au coeur du code CLASS peuvent étre obtenues. Ainsi le modéle
d’équivalence utilise les proportions de matiére fissile dans les différents combustibles
de la DataBank qui atteignent tous, de par la méthode de génération, 50 GWj/t. Et

le modele d’irradiation utilise les évolutions des sections efficaces et des compositions
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obtenues lors de la simulation de ces combustibles de la DataBank.

DataBank

Stocks Modéle Combustible Modéle Combustible
D'équivalence frais d'irradiation irradié
X x fissile
(1-x) fertile

FIGURE 7.5 — Schéma de principe du cceur de CLASS et apport de la DataBank
pour construire un combustible et calculer son évolution

7.3 Construire un combustible : le Modéle d’équi-
valence

Comme mentionné dans le paragraphe décrivant le fonctionnement de 1'usine
de fabrication du combustible, la proportion des différents éléments au sein d’un
combustible neuf doit étre définie. Nous décrivons ici les différentes méthodes déve-

loppées pour créer ce modéle d’équivalence.

Un modeéle d’équivalence a pour fonction de prédire la proportion entre 1’élément
fertile, thorium ou uranium appauvri, et 1’élément fissile, plutonium ou uranium
(principalement constitué d’?**U dans les cas étudiés), au sein du combustible neuf.
La proportion de 1’élément fissile doit étre telle qu’elle permet de tenir l'irradiation
jusqu’au burn-up voulu. Le burn-up atteignable est conditionné par la valeur de
certains paramétres en fin d’irradiation. Pour un REP, il s’agit principalement de la
criticité en fin de cycle, mais la tenue des gaines et des structures du réacteur sont

aussi des paramétres importants.

7.3.1 Meéthode utilisant les sections efficaces : fissile équiva-
lents

Il a tout d’abord été envisagé d’évaluer la proportion d’élément fissile a partir de
la compréhension de la physique mise en jeu a travers un modéle physique simplifié.
Le principal critére pour la détermination du burn-up atteignable par un combustible

dans un REP est le suivi de sa criticité. La méthode physique la plus connue pour
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estimer ces parameétres se base sur I’étude de cette criticité. L’étude est faite en début
de cycle pour éviter d’avoir & simuler 1’évolution du combustible et des sections
efficaces. Cette criticité début de cycle ne dépend que des sections efficaces des
actinides présents a ce moment, qui sont en nombre limités, et a donc une formulation

suffisamment simple pour servir de base & un modéle d’équivalence.

A partir de quelques simulations, on commence donc par déterminer la proportion
de plutonium nécessaire dans le cas d’'un plutonium entiérement constitué de 23° Pu et
le coefficient de multiplication des neutrons début de cycle qui y correspond dans nos
simulations. Cette proportion servira de référence pour I’évaluation de la proportion
de plutonium nécessaire au début de cycle. Nos simulations donnent qu’une valeur
de 4.8% de ?*° Pu pur permet d’atteindre un burn-up de 50 GWj/t.

Ensuite, a partir des différences entre les sections efficaces des autres isotopes du
plutonium et celles du ?3° Pu, on calcule la modification de réactivité qu’entraine un
remplacement d’une partie de ce ?3° Py par un autre isotope du plutonium [49]. Ces

coefficients de variation de réactivité sont donnés par la formule :

— - _ _a
wj/239Pu _ Vio; 9 (7 1)
T f a '

ou :
— 7; est le nombre moyen de neutrons (prompts et retardés) émis lors d’'une
fission de I’isotope j;

— a{ est la section efficace de fission de l'isotope j moyennée sur le spectre du

réacteur considéré ;

— o7 est la section efficace d’absorption totale de I'isotope j moyennée sur le

spectre du réacteur considéré.

Dans le cas d’'un REP utilisant des combustibles mixant du thorium et du plu-
tonium tels que ceux présentés précédemment, ces coefficients prennent les valeurs
présentées dans le tableau 7.2. Le coefficient associé au 239 Pu est par définition égal
a 1. Les isotopes du plutonium ayant moins tendance a fissionner que le 2% Pu,
comme le 28 Pu, le 42 Py ou le ?*2Pu ont logiquement des coefficients inférieurs a 1.
Les coefficients associés a ces isotopes sont méme négatifs. Cela provient du fait que
le facteur n de ces isotopes est inférieur & 1. Un combustible entiérement constitué
de I'un de ces isotopes aurait donc k., < 1, ils ont tous une contribution négative a
la criticité début de cycle. Le 2! Pu a un coefficient supérieur & 1 qui illustre le fait

que remplacer du 2% Pu par du 2! Pu conduit a une augmentation de la criticité.
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Isotope | Equivalent %% Py
28 Py -0.177
239 by, 1
240 Py, -0.711
241 Py, 1.484
242 Py, -0.149

TABLE 7.2 — Coefficients d’équivalence entre les isotopes du Pu pour la DataBank
ThPu

Un ensemble statistiquement représentatif de 930 vecteurs Pu a été constitué. Ce
modeéle a été utilisé pour calculer la quantité de plutonium nécessaire pour que des
combustibles créés avec ces vecteurs isotopiques trés différents puissent atteindre le
burn-up de 50 GWj/t. Si le vecteur isotopique considéré contient peu de 29 Pu (de
l'ordre de 15%) et ce méme s’il y a une bonne proportion de ' Pu (de l'ordre de
30%), ce modele prédit un besoin de plus de 100% de plutonium dans le combustible.
Dans ce cas, le modéle est trivialement non appliquable. Cela vient du fait que le
facteur 1 de tels vecteurs isotopiques est inférieur & 1 quand il est calculé avec
les sections efficaces utilisées par ce modéle, on a alors ks < 1 quelle que soit la

proportion de plutonium au sein du combustible.

Le tableau 7.3 présente quatre vecteurs isotopiques différents pour lesquels cette
méthode prédit le besoin d’'une méme proportion de plutonium dans le combustible
(18% pour atteindre un burn-up de 50 GWj/t). L’évolution de ces combustibles
a été simulée par le biais de calculs assemblages réalisés avec MURE et le burn-
up atteignable a été calculé par la méthode décrite dans la partie sur le calcul
assemblage. On remarque que les burn-up obtenus pour ces combustibles sont trés
différents et trés éloignés du burn-up cible pour lequel la méthode de calcul de
proportion de plutonium avait été calculée. Avec des burn-up atteignables allant de
deux fois le burn-up cible & la moitié de celui-ci, les résultats de cette méthode basée

sur les sections efficaces ne sont pas satisfaisants.
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238 Py 5% | 15% | 10% | 15% | 0%
239 Py 35% | 35% | 35% | 35% | 35%
240 py, 5% | 15% | 35% | 15% | 20%
241 Py, 25% | 15% | 10% | 5% | 5%
242 Py, 30% | 20% | 10% | 30% | 40%
239 Py équivalent 0,27 | 0,27 | 0,27 | 0,27 | 0,27

Proportion de Pu calculé | 0,18 | 0,18 | 0,18 | 0,18 | 0,18
par la méthode des sections
efficaces

Burn-up calculé par MURE | 92,8 | 69,2 | 42,9 | 29,8 | 27,2
(GWj/t)

TABLE 7.3 — [llustration de la limite de la méthode des sections efficaces. 5 vecteurs
plutonium différents aboutissent & la méme concentration pour atteindre 50GWj/t
alors que le burn-up réel, calculé par MURE, est trés différent

La méthode des sections efficaces, se concentrant uniquement sur la modification
de la criticité début de cycle ne donne donc pas des résultats satisfaisants. Pour
améliorer cette méthode, il faudrait prendre en compte les modifications de spectre
et de taux de réaction. En effet, en modifiant la proportion de 1’élément fissile dans
le combustible, le spectre de neutrons dans le réacteur est modifié. Cela conduit a
une évolution différente de la composition isotopique de ce combustible au cours
de lirradiation, et donc & des valeurs différentes des paramétres d’intérét. Cette
modification de I’évolution n’est pas prise en compte par la méthode des sections
efficaces. De plus, comme le spectre de neutrons dans un réacteur est le résultat
d’un équilibre global entre I'influence de tous les isotopes, tous ces paramétres sont
fortement corrélés entre eux. Il n’existe ainsi pas de solution analytique au probléme

du calcul de la proportion de 1’élément fissile dans un combustible neuf.

7.3.2 Principes généraux sur les modéles d’équivalence nu-
mériques

Le calcul de la proportion de fissile dans un combustible de REP étant trop com-
plexe pour étre effectué par la méthode des sections efficaces présentée ci-dessus,
il a été décidé d’utiliser des méthodes numériques pour minimiser ’écart entre la
proportion prédite par le modéle d’équivalence et la proportion réellement nécessaire

pour atteindre le burn-up voulu. On cherche donc des paramétres numériques per-
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mettant de prédire la proportion d’élément fissile & mettre dans un combustible pour
atteindre un burn-up cible. Pour cela, on a concu la formule suivante qui exprime le
burn-up réel en fonction de la composition du combustible pour un combustible au
plutonium :
BU = agNfersite + »_ (0 Nasrrip,) + g (7.2)
i€[1;5]
ou
— BU est le burn-up cible,
— les «; sont les parameétres numériques ajustés lors de la construction du mo-
dele,
— Nasrtip, est le nombre de noyaux de l'isotope du plutonium ayant 237 + ¢
nucléons.
Pour avoir un modeéle d’équivalence fonctionnel il suffit alors de trouver les valeurs
des paramétres «; tels que le burn-up prédit par la formule (7.2) soit le plus proche

possible du burn-up réellement atteignable.

Cette formule générique se base sur le nombre de noyaux dans un assemblage ou
un réacteur, mais elle permet aprés de rapides transformations présentées dans les
équations suivantes d’avoir accés a la proportion massique de plutonium parmi les

noyaux lourds. On a en effet :

MyeriiteN, Q;
BU = ap—L< 4 Ao N, Z (—%(237+i)Pu) + ag (7.3)
Mfertile (€[] M(23744) Pu

ol
— Mjertite est la masse totale de 1'élément fertile dans le combustible, uranium
appauvri ou thorium,
— Mp, est la masse totale de plutonium dans le combustible,
— mx est la masse molaire de 'isotope X.
On définit p comme étant la proportion massique de plutonium dans le combus-
tible. En insérant ce paramétre dans la formule (7.3), on aboutit & son expression

en fonction des paramétres du modéle :

MrorN,
BU — ag — aoﬂ
M fertile
= 7.4
aITOT 2 icni. —/0(237+i)Pu —
clsd] M(237+4) Pu (2370 M fertile

ou :
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— %;py est la proportion massique de l'isotope i dans I’élément Pu disponible,
— my est la masse molaire de I'isotope X,

— Mror est la masse d’éléments lourds dans le combustible,

— BU le burn-up cible,

— p la proportion massique de plutonium dans le combustible.

Cette formule permet de calculer la proportion de plutonium dans un combustible

neuf & partir du vecteur isotopique disponible.

Si tout le plutonium utilisé pour fabriquer le combustible provient du méme stock
avec un vecteur isotopique donné, cette formule peut étre directement utilisée pour
déterminer la quantité de plutonium qu’il faut extraire de ce stock pour construire
le combustible. Cependant si la quantité de plutonium au sein d’un stock est insuffi-
sante pour fabriquer entiérement le combustible, il faut alors prendre du plutonium
dans plusieurs stocks différents ce qui complexifie le processus de calcul. Par exemple
si la masse de plutonium calculée avec la formule (7.4) est supérieure a la masse de
plutonium dans le stock 1, il faut compléter cette quantité avec du plutonium issu du
stock 2. La proportion du plutonium du stock 2 utilisée étant déterminée en faisant
en sorte que, dans la formule (7.5), BU prennent la valeur voulue. La valeur de r qui
permet cette concordance est la proportion du plutonium contenu dans le stock 2
qu’il faut utiliser pour fabriquer le combustible, en plus de la totalité du plutonium

contenu dans le stock 1. Le paramétre r se calcul alors a partir de :

M erti eNa Q;
BU ZQOL + M;tsckl g Z <—%(237+i)Pustock1>
1€[1;5]

M fertile M (23744) Pu

(7.5)
Q;
1 x M;TCICQN“ E (—%(237+i)Pu3t°Ck2) + Qg5
(

m .
i€[135] 237+i)Pu

Enfin si le second stock n’est pas suffisant pour atteindre le burn-up cible, on

réitére le calcul avec un troisiéme stock et ainsi de suite.

Ces formules sont présentées pour un combustible formé d’un mélange d’élément
fertile et de plutonium, la création de combustible mélangeant thorium et uranium
peut se faire de fagon extrémement similaire. Il suffit de remplacer a chaque fois
les isotopes de plutonium dont le nombre de nucléons va de 238 & 242 par ceux de

l'uranium avec un nombre de nucléons allant de 232 & 236.

L’ensemble statistiquement représentatif de 930 vecteurs Pu, mentionné dans

le paragraphe précédent, a été utilisé comme base d’extrapolation et de test pour
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les méthodes numériques. Pour chacun de ces 930 vecteurs, des simulations ont
été effectuées afin de déterminer avec précision la proportion de fissile nécessaire
pour atteindre un burn-up, toujours fixé dans notre cas a 50GWj/tyy. A partir
de ces vecteurs isotopiques et des quantités de plutonium associées, on calcule un
fit linéaire du burn-up sous la forme donnée par la formule (7.2). Les coefficients
retenus étant ceux qui minimisent I’écart entre ces burn-up calculés et le burn-up

réellement atteint.

Pour cela on reformule le probléme global sous la forme d’un seul produit de
matrice & minimiser (équation (7.6)) qui peut étre réduit sous la forme AB = 0, ol
A est la matrice de données issues des vecteurs isotopiques considérés et B le vecteur

contenant les «; :

Qo
" A7O 0 0 0 0 0 0]
Nfertile N238Pu N239Pu N240Pu N241Pu N242Pu 1 BU (€3]
. . . . . . Qo
Qs
X = [0]
Qy
: : : . . . . . (071
n n n n n n n
_Nfertile N238Pu N239Pu N240Pu N241Pu N242Pu 1 BU i Qg
-1

(7.6)

En appelant f 'application linéaire associé a la matrice A, ce probléme revient
a chercher le minimum de cette fonction en faisant varier B, et ainsi trouver les «;

optimaux qui seront utilisé par la suite dans la formule (7.2).

7.3.3 Modéle d’équivalence numérique par méthode linéaires
directes

Trouver le minimum d’une fonction consiste & trouver les points ou la dérivée de

cette fonction s’annule. Pour cela on résout 1’équation :
daf
dB

Cette équation est un systéme de sept équations linéaires indépendantes avec

0 (7.7)

sept inconnues et 'existence d’une solution est acquise. Cependant le calcul de cette

dérivée peut présenter certaines difficultés.
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Si on ne prend pas en compte les corrélations entre les a; on obtient :

df  ONfertite ONzsr4ipy,
_ IV fertile 2T Py 7.8
- E - (7.8)

aB 8040 1€[1;5] i

En annulant séparément chaque dérivée partielle, on obtient 6 équations indé-
pendantes que l'on peut résoudre de maniére exacte simplement et rapidement. Le
septiéme parameétre ag peut alors étre déterminé en extrapolant a partir de la réduc-
tion du burn-up atteignable par un combustible lorsqu’on y diminue la proportion
d’élément fissile, le burn-up que pourrait virtuellement atteindre un combustible
entiérement composé de fertile. Ce burn-up virtuel est négatif puisqu’il faut une
quantité strictement positive d’élément fissile pour obtenir un combustible critique
en REP.

Cependant des corrélations entre ces paramétres existent puisque la proportion
d’un isotope impacte le poids en réactivité et le comportement en irradiation des
autres isotopes. Prendre en compte ces corrélations revient a ajouter un terme a

I'équation (7.8) qui devient :

df aNfertile ONasr; Pu
Y ertile - -u 7.9
i€[0;6] JE[L;5]
ON237+j py,

Ces dérivée croisées avec i # j peuvent étre regroupées dans une ma-

trice de covariance. Pour caﬁ?ﬁer ces matrices de covariances a partir de ’échantillon
utilisé comme base de I'optimisation numérique on doit utiliser des méthodes spéci-
fiques comme la méthode PLS [50]. Cette méthode itérative fait converger la matrice
de corrélation ainsi que les directions principales de dérivation qui sont choisies de
maniére a étre celles le long desquelles la variance est la plus grande (comme le fait
la méthode par composante principale). A chaque itération, cette méthode permet
d’obtenir un unique jeu d’«; qui correspond au minimum exact dans le cas ou la
matrice de corrélation serait celle utilisée par l'algorithme & ce pas itératif. Cette
matrice de corrélation étant une approximation de la véritable matrice de covariance,

il s’agit néanmoins d’une approximation du jeu d’a; optimal.

Puisque les o; optimaux ne peuvent étre obtenus de maniére exacte, des méthodes
numériques itératives beaucoup plus robustes et mieux adaptées a un grand nombre

de vecteurs plutonium peuvent étre utilisées.
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7.3.4 Modéle d’équivalence numérique par méthode itérative

Parmi les méthodes numériques itératives, nous nous sommes concentrés dans ce
cadre sur des méthodes de suivi de gradient. Ces méthodes consistent & parcourir
I’espace des paramétres a; possibles en suivant le gradient négatif. En effet, tant que
le gradient est négatif, on se rapproche d’un minimum. Des méthodes correctives
sont mises en place afin d’éviter les minima locaux et d’étre certain d’atteindre le
minimum global. Dans les outils fournis avec CLASS pour calculer les paramétres
a; associés a un type de combustible, c’est la méthode Migrad, variation stable de

'algorithme de Davidon-Fletcher-Powell [51] qui a été implémentée.

Cette méthode a été appliquée a la DataBank ThU dont la construction est pré-
sentée en début de chapitre, les coefficients obtenus sont présentés dans le tableau 7.4
et peuvent donc étre utilisé pour utiliser la formule (7.2) afin de prévoir la quantité

d’uranium a mettre dans un combustible ThU.

Parameétre | Grandeur associée | Valeur

o 22T -13.484
Oé1 232]] 0

Qg B3y 2020.02
o3 By -135.236
au 5 1524.81
Qs =607 -376.228
Qg Burn-up -9.55266

TABLE 7.4 — Coefficients du modeéle d’équivalence obtenus avec la méthode numé-
rique itéraive choisie pour la DataBank ThU.

Les coefficients obtenus en appliquant la méthode a la DataBank ThPu sont pré-
sentés dans le tableau 7.5. Ils peuvent donc étre utilisé pour utiliser la formule (7.2)

afin de prévoir la quantité de plutonium a mettre dans un combustible ThPu
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Parameétre | Grandeur associée | Valeur
o 22T -11.0425
oy 238 Py -143.444
Qo 239 Py 1287.59
o3 240 py, -569.568
oy 2Py, 1622.98
Qs 242 py -364.488
Qg Burn-up -5.31571

TABLE 7.5 — Coefficients du modeéle d’équivalence obtenus avec la méthode numé-
rique itérative choisie pour la DataBank ThPu.

7.3.5 Comparaison des Méthodes

Le tableau 7.6 montre les proportions de plutonium dans le combustible obtenues
avec la méthode numérique choisie pour les mémes vecteurs isotopiques que ceux
présentés dans la table 7.3. On remarque que la méthode numérique va dans le
sens d'une amélioration de la prévision de la proportion de plutonium. En effet, les
vecteurs isotopiques a la gauche du tableau, qui atteignaient des burn-up trop élevés
avec la proportion donnée par la méthode basée sur les sections efficaces, voient
leur proportion en plutonium diminuer. De méme la méthode numérique prédit des
proportions plus importantes pour les vecteurs a droite du tableau, qui avaient des
burn-up bien trop faibles. Gréce a cela on obtient des burn-up réels bien plus centrés
avec la méthode numérique, passant d’un écart supérieur a 100% par rapport a la
moyenne, 4 des valeurs ne s’éloignant pas plus de 15% de cette valeur moyenne. Par
contre on remarque que la moyenne des burn-up atteints sur ces vecteurs particuliers
est de 40 GWj/t au lieu des 50 GWj/t attendus. Cette méthode est donc plus efficace
mais ne permet toujours pas une prévision précise de la proportion de plutonium

nécessaire pour atteindre un burn-up donné.
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Pu238 5% | 15% | 10% | 15% | 0%
Pu239 35% | 35% | 35% | 35% | 35%
Pu240 5% | 15% | 35% | 15% | 20%
Pu241 25% | 15% | 10% | 5% | 5%
Pu242 30% | 20% | 10% | 30% | 40%
Méthode des sections effi- | 0,18 | 0,18 | 0,18 | 0,18 | 0,18
caces

Méthode Numérique 0,09 | 0,13 | 0,17 | 0,2 | 0,23
Burn-up calculé par MURE | 39.5 | 39.2 | 34.0 | 41.6 | 45.5
(GWj/t)

TABLE 7.6 — Equivalence par la méthode numérique itérative pour les vecteurs équi-
valents par la méthode des sections efficaces

La figure 7.6 présente les proportions de plutonium prédites par le modéle utili-
sant les sections efficaces et la méthode numérique itérative. Pour 1’élaboration de
cette courbe, une précision de 1% sur les proportions calculées a été utilisée. Les 930
vecteurs isotopiques utilisés comme échantillons pour les méthodes numériques ont
été utilisés pour cette comparaison. Grace & ce nombre important de vecteurs diffé-
rents, l'erreur statistique sur les valeurs présentées dans cette courbe est inférieure

a 3% d’erreur relative.

Les concentrations de plutonium au sein des combustibles obtenues pour tous
ces vecteurs sont réparties sur une assez grande gamme de valeur. Ceci est parfai-
tement compréhensible. En effet, pour atteindre un méme taux de combustion, il
faut de facon évidente une proportion plus grande de plutonium lorsque son vecteur
isotopique contient 40% de 2*2Pu et 60% de 23 Pu que lorsqu’il ne contient que du
239 Py, En revanche, les pics qui se dessinent dans la courbe de la méthode utilisant
les sections efficaces ne semblent refléter aucune réalité physique. En effet, tous les
mécanismes d’influence des isotopes de plutonium sur le spectre neutronique du ré-
acteur sont continus et il n’y a donc aucune raison que les 930 vecteurs, qui ont été
choisis homogénement sur I'espace de paramétres considérés, fassent apparaitre des
irrégularités aussi fortes. Des effets, comme le grand nombre de vecteurs conduisant
a une proportion de 18% ou 23% de plutonium dans le combustible mais seulement
un conduisant a 20%, semblent plutot des artefacts créés par les approximations de
la méthode.

La méthode numérique n’est donc pas parfaite, mais elle est bien meilleure que
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la méthode basée sur les sections efficaces et c¢’est donc elle qui a été implémentée
pour l'instant dans le code CLASS. D’autres pistes sont actuellement a I’étude au

sein du laboratoire de Subatech, comme 1'utilisation de réseaux de neurones.

100
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FIGURE 7.6 — Comparaison des Modéle d’équivalence : proportion de plutonium
dans le combustible pour atteindre 50GWj/t

7.4 Faire évoluer un combustible : le modéle d’irra-
diation

7.4.1 Principe du modéle d’irradiation : faire évoluer la com-
position isotopique sous irradiation

L’évolution de la matiére lors de lirradiation est simulée grace & un modéle
spécifique appelé le modeéle d’irradiation. Il permet de prédire la composition du
combustible qui sort d’un réacteur en fonction de la composition qu’il avait en entrant

et du burn-up auquel il a été irradié.

Dans CLASS, I’évolution de la matiére au cours de l'irradiation est calculée a
partir de bases de données nommeées FuvolutionData. Ces EvolutionData regroupent
I’ensemble des informations nécessaires au calcul de la composition isotopique de la
matiére en sortie d’un réacteur a partir de celle en entrée. Elles ont une structure
explicite qui est écrite en clair dans un fichier en suivant le modeéle présenté dans
la figure 7.7. Le premier mot de chaque ligne décrit le type d’information qui se

trouve dans le reste de la ligne. La ligne time donne des pas de temps allant de
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I’entrée de la matiére dans l'installation jusqu’a sa sortie. Les lignes Inv donnent les
quantités de matiére & chacun de ces temps. Une ligne Inv est présente pour chaque
isotope pris en compte. Les lignes XSFis, XSCap et XSn2n donnent les valeurs des
sections efficaces & un groupe dans l'installation considérée pour les réactions de
fission, capture radiative et (n,2n). Pour chacun de ces trois types de lignes, on a

aussi une ligne par isotope pris en compte.

[ time t tn ]
Inv Z' A' [ ni nk
Inv  ZF AF IF nk nk;
XSFis z' A' I' XSFis} ... XSFisk
XSFis zF A% I* XSFist ... XSFisk
XSCap z' A I' XSCapi ... XSCapl,
XSCap zF Ak I* XSCapt ... XSCaph
XSn2n Z' A' ' XSn2n} ... XSn2n}
| XSn2n ZF AR I XSn2nf ... XSn2nf

FIGURE 7.7 — Structure interne d’une EvolutionData.

Chaque évolution de la DataBank est donc liée a une FvolutionData. Celles-ci
sont réparties entre deux types : les fixes et les dynamiques. Chacun de ces types

correspond & un type particulier de rechargement et de réacteur.

7.4.2 EvolutionData fixes

Les FvolutionData fixes sont utilisées quand le déroulement des processus d’évo-
lution mis en jeu dans un réacteur sont identiques a chaque irradiation. C’est le
cas des réacteurs dans lequel il n'y a pas de recyclage, comme les réacteurs utili-
sant de 'uranium naturel ou de l'uranium enrichi a partir de 'uranium naturel,
I’enrichissement de ces derniers étant fixé par le taux de combustion souhaité. Cet
enrichissement est donc fixe puisque le taux de combustion ne peut changer durant
la vie d’un réacteur dans CLASS. Ces EwvolutionData sont aussi adaptées a la si-

mulation de couvertures fertiles dont la composition initiale est toujours la méme,
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souvent de I'uranium appauvri ou du thorium.

Dans une EvolutionData fixe, seuls sont utilisés le temps et la composition iso-
topique a chaque pas en temps, qui est renseignée dans les lignes commencant par
le mot clef Inv. Les autres lignes ne sont pas utilisées. A chaque mise a jour de la
composition a l'intérieur du réacteur, une interpolation linéaire est faite entre les
deux pas en temps de I’ BvolutionData qui encadrent le temps auquel la mise & jour
doit étre faite. Le résultat de cette interpolation est directement utilisé comme étant

la composition au sein du réacteur.

Des faibles variations de puissance d’un réacteur peuvent conduire notamment
a le faire fonctionner en moyenne un peu en dessous de sa puissance nominale et
ainsi a baisser son facteur de charge. Pour prendre cela en compte sans avoir a créer
une FwvolutionData différente pour chaque part de la puissance nominale utilisée,
I’évolution est faite par suivi du burn-up du combustible et non pas par suivi du
temps d’irradiation. Néanmoins, cette astuce qui permet d’éviter un trop grand
besoin d’ EvolutionData différentes n’ameéne des imprécisions que sur des observables

qui ne sont pas nos observables d’intérét.

7.4.3 EvolutionData dynamiques

Les EvolutionData dynamiques sont utilisées dans les autres cas, c’est a dire dans
les cas ou l'entrée d’une installation varie et ou le déroulement des processus d’évo-
lution dépend de la composition isotopique de I’entrée. Tous les réacteurs utilisant

des combustibles issus du recyclage sont concernés.

Pour les FvolutionData dynamiques, ce n’est non pas une seule EvolutionData
mais un ensemble d’ EvolutionData, nommé DataBank, qui est lié a un réacteur. Lors
de chaque chargement de combustible au sein du réacteur, I'une des EvolutionData
de cette DataBank est choisie et est associée au réacteur pour la durée de l'irradia-
tion. Cette FvolutionData choisie est donc différente lors de chaque chargement en
combustible du réacteur. Elle a pour role de fournir des sections efficaces variant au
cours de lirradiation & un module numérique. La méthode de choix utilisée, décrite
dans le chapitre 7.4.4 fait en sorte que les sections efficaces ainsi sélectionnées soient
le plus proche possible des sections efficaces réelles. Le module numérique résout en-
suite les équations de Bateman pour les différents isotopes suivis grace a la méthode
de Runge-Kutta a l'ordre 4. Cette résolution fournit la composition isotopique du

combustible & l'intérieur du réacteur a chaque instant.
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Les réacteurs sont simulés a puissance constante. Le flux de neutrons au sein du
réacteur est calculé a chaque pas de temps a partir de l'inventaire en coeur et des
sections efficaces de fission. Cette mise & jour du flux a ainsi lieu plus fréquemment

que la mise a jours de section efficaces.

Lorsqu’on utilise une FvolutionData dynamique pour prédire la composition de
sortie d’une installation nucléaire, il faut donc construire une FvolutionData & partir
de celles contenues dans la DataBank associée a l'installation. Rappelons qu’une
DataBank est un ensemble d’EvolutionData calculés a 'avance, par un mécanisme
explicité dans le chapitre suivant, sensé recouvrir le champs des possibles pour ce
type d’installation.

Une EvolutionData est composée d'un grand nombre de variables inter-corrélées
que sont les sections efficaces. Plutot que de mettre en place des méthodes d’in-
terpolations qui seraient rendues trés cotiteuses en temps de calcul et auraient des
difficultés a rendre leurs corrélations, il a été choisi de construire 1’ EvolutionData
dynamique en copiant, sans les modifier, les section efficaces de I’ BvolutionData de
la DataBank ayant la composition initiale la plus proche de celle d’entrée de 'ins-

tallation pour laquelle on crée I’ EvolutionData dynamique.

7.4.4 Proximité d’une EvolutionData a un vecteur isotopique

L’ EvolutionData choisie comme étant la plus proche va uniquement fournir des
sections efficaces qui sont utilisées pour faire évoluer la composition du combustible.
Le véritable but est donc de choisir une FwvolutionData avec les sections efficaces
moyennes les plus proches possible de celles qui seraient obtenues en faisant un
calcul précis a partir de la composition d’entrée de I'installation.

Pour évaluer la distance entre la composition initiale d’'une FvolutionData de la
DataBank et la composition d’entrée de I'installation, il faut définir une distance. La
premiére distance implémentée dans CLASS est la distance entre deux compositions
isotopiques telle que présentée dans 1’équation (7.10). Il s’agit simplement de calculer

la distance classique entre les deux vecteurs isotopiques considérés.

Dij = S (VN (7.10)

keactinides

Au sein de notre travail une étude spécifique a été faite autour de la définition

de cette norme pour développer des distances plus adaptées afin de quantifier la
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proximité d'une EvolutionData a un vecteur isotopique.

Tous les isotopes n’influent pas de la méme facon sur les sections efficaces moyennes
des autres isotopes qui sont stockées dans les FvolutionData et utilisées lors du cal-
cul de la composition de sortie de I'installation. Les quantités d’isotopes, comme le
240 Py ou le 242 Pu, dont les sections efficaces ont de fortes résonances aux environs
de la bosse thermique du spectre neutroniques vont immanquablement donner plus
d’information sur la proximité globale des sections efficaces que celles d’isotopes avec
des sections efficaces faibles et assez plates, comme 1'>33U. Afin de refléter ces diffé-
rences d’influence, une distance qui ajoute des poids associés a chaque isotope a été
développée. Elle est définie dans ’équation (7.11) . Plus l'isotope a une influence sur
le spectre neutronique, et donc sur les sections efficaces, plus le coefficient A qui lui

est associé doit étre grand.

D;; = S (- N (7.11)

keactinides

L’influence de la quantité d’un isotope sur ’ensemble des sections efficaces n’est
pas quelque chose d’évident a quantifier. De plus, il existe évidemment des corréla-
tions entre les influences de différents isotopes. Ainsi, une grande quantité de 242 Pu,
en diminuant significativement le nombre de neutrons & moins de 2.7 eV, réduit
I'influence de la quantité de 2*°Pu, dont la principale résonance est & 1.1 eV. Pour
obtenir ces coefficients, nous avons donc utilisé une méthode numérique semblable
a celle choisie pour le modéle d’équivalence. Cependant, le nombre de variables de
sortie était trop grand, il a donc fallu faire un choix. Afin d’évaluer I'influence du
choix de ces variables de sortie, 'optimisation a été faite avec les sections efficaces
du 2 Pu et celle du 22 Pu.

Le résultat de ces optimisations est présenté dans la figure 7.8. Les coefficients
calculés afin d’optimiser la prédiction des sections efficaces du 23 Pu ou du 42 Pu
suivent des tendances communes, comme des coefficients élevés pour les 24°Pu et
le 241 Py, ainsi que des coefficients faibles pour le 2*2Pu et le 23® Pu. Cependant, on
remarque qu’il y a aussi une variabilité non négligeable, due au choix arbitraire des
sections efficaces sur lesquelles sont faites les optimisations. En regardant les coeffi-
cients de la derniére série, on remarque qu’ils se situent autour des mémes valeurs
que ceux des séries optimisées en regardant les sections efficaces des isotopes du
plutonium. Or, cette derniére série de coefficients est juste une renormalisation des

sections efficaces totales d’absorption au début de l'irradiation de chaque isotope

150



7.4. FAIRE EVOLUER UN COMBUSTIBLE : LE MODELE D’TRRADIATION

moyennées sur I’ensemble des EvolutionData de la DataBank. L’influence dun iso-
tope sur le spectre est donc quasiment proportionnelle & sa probabilité d’interagir

avec les neutrons.

0,8
0,7
0,6 1
0,5
0,41 ] T
0,31

o s

238Pu 239Pu 240Pu 241Pu 242Pu 241Am

EBase ONumérique depuis 239 Numérique depuis 242 B Sections efficaces moyennes

F1GURE 7.8 — Comparaison entre les coefficients de distance et les sections efficaces
normalisées.

Pour la suite, plutot que d’utiliser des coefficients dépendants d’un choix arbi-
traire de variables de sortie optimisées, il a été choisi d’utiliser les sections efficaces
moyennes comme poids de distance pour tester si cette modification de la distance
avait un effet significatif sur la qualité du choix de I’ EBvolutionData dont on prend

les sections efficaces.

Pour tester I'influence de I'usage ou non de ces coefficients d’ajustement lors du
choix de 1"’ EvolutionData sur laquelle baser 1’ EvolutionData dynamique, on extrait
tour & tour chaque FvolutionData de la DataBank. Ensuite on calcule 1’évolution en
réacteur d’'un combustible ayant exactement comme composition en début d’irra-
diation celle inscrite dans 1’ FvolutionData extraite. Pour calculer cette évolution, on
utilise la DataBank de laquelle on a retiré spécifiquement cette FvolutionData. En-
suite on calcule la distance entre la composition recalculée et la composition stockée

dans |’ BvolutionData.

Le type de distance défini pour choisir les EvolutionData et pour comparer 1’écart
entre les compositions est la méme, soit la distance standard pour les deux, soit la
distance basée sur les sections efficaces pour les deux. Le tableau 7.7 présente la
valeur de la moyenne des distances relatives entre la composition des FvolutionData
et celle calculée a partir des sections efficaces extraite de leur plus proche voisine.
Ainsi on observe que la distance en début d’irradiation est de I'ordre de 0.1% pour

les deux types de distance et que celle en fin d’irradiation s’éléve a plus de 9% pour
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les deux types de distance.

Le fait que les distances en fin d’irradiation soient identiques avec les deux types
de distance est surprenant. En effet, on s’attendrait a ce que l'utilisation d’une
distance prenant en compte la spécificité des différents isotopes vis a vis de leur
influence sur le spectre neutronique permette d’obtenir des sections efficaces; et

donc une évolution du combustible, plus représentatives.

Début d’irradiation | Fin d’irradiation
Distance standard 1.3-1073 9.1-107!
Distance utilisant les sections efficaces 1.6-1073 9.1-107!

TABLE 7.7 — Comparaison des erreurs moyennes sur la composition en fonction de
la distance utilisée

L’utilisation des distances basées sur les sections efficaces n’est pas cotiteuse en
temps de calcul, les calculs ont donc, malgré ’absence de gain de précision, utilisé

cette distance plus proche des processus physiques mis en jeu.

7.4.5 Evaluation de la qualité du modéle d’irradiation

7.4.5.1 Meéthodes pour 1’évaluation de la qualité

La qualité du mode¢le d’irradiation se mesure a la précision avec laquelle elle per-
met d’obtenir la composition en fin d’irradiation d’'un combustible dont on connait

la composition en début d’irradiation.

Pour évaluer cette qualité, il faut donc calculer I’évolution d’un combustible et
comparer le résultat donné par CLASS avec le résultat d’un calcul d’évolution par un
code précis et validé comme MURE. Pour que cette comparaison ait du sens, il faut
Ieffectuer sur un combustible qui n’est pas directement dans la DataBank utilisée
par la modéle d’irradiation. Le modéle d’irradiation repose trés fortement sur les
informations comprises dans les FvolutionData au sein de la DataBank utilisée.
La qualité du modéle d’irradiation évalué en utilisant une DataBank ne sera donc

valable que pour les irradiations simulées avec cette DataBank.

Pour avoir une image globale de la qualité, il faut effectuer cette opération un
grand nombre de fois et avec des combustibles dont la composition parcoure 1’en-

semble des compositions couvertes par la DataBank.
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Afin de s’assurer de bien parcourir ’espace de vecteurs isotopiques permis par la
DataBank et de ne pas avoir besoin d’effectuer trop de calculs supplémentaires avec
MURE qui pourraient s’avérer trés couteux en temps de calcul, c¢’est I’évolution des

combustibles déja présents dans la DataBank qui a été utilisée.

Ainsi, chaque EvolutionData, qui contient le résultat d’un évolution calculée avec
MURE, a été extraite de la DataBank. Ensuite I’évolution d’un combustible avec la
méme composition initiale a été calculée par CLASS en utilisant une DataBank ré-
duite construite a partir de la DataBank initiale, mais de laquelle I’ EvolutionData
concernée avait été préalablement retirée. L’écart entre la composition finale recal-
culée par CLASS et celle stockée dans I’ EvolutionData, qui était celle obtenu lors du
calcul MURE pour la création de la DataBank correspond alors a 1’écart induit par le
modele d’irradiation de CLASS utilisant la DataBank choisie. Pour évaluer cet écart,

la distance standard entre les vecteurs isotopique a été utilisée, 1'équation (7.12).

Dij = > wi-N) (7.12)
keactinides

Ce choix de distance, la distance standard et non la distance pondérée par les
sections efficaces, est ici justifié par le fait que nous cherchons & comparer la précision
avec laquelle sont calculés les inventaires de sortie. Pour ces inventaires les isotopes
avec des sections efficaces importantes ne sont pas forcément plus significatif que les

autres.

La moyenne des distances entre le composition fin d’irradiation contenue dans
chaque FEwvolutionData et celle recalculée par CLASS pour la méme composition
permet d’évaluer rapidement la qualité d'une DataBank et la comparaison entre les

qualité de plusieurs DataBank.

Dans le cadre du modéle d’irradiation de CLASS, I’ EvolutionData ayant la com-
position initiale la plus proche de celle du combustible chargé dans le réacteur fourni
les sections efficaces. Du fait du maillage régulier des vecteurs isotopiques utilisé lors
de la fabrication de la DataBank, une composition réelle se trouve obligatoirement
a une distance d’un point de la DataBank inférieure au pas du maillage isotopique.
Lors de I'évaluation de la qualité de la DataBank présentée dans cette partie, les
FEvolutionData utilisées comme témoins sont des points de la DataBank, ils sont donc
plus loin des autres point de la DataBank que n’importe quel autre point de celle-ci.

Les erreurs présentées dans cette partie sont donc des bornes supérieures des erreurs
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obtenues lors de 'utilisation effective du code.

7.4.5.2 Densité de la base

Pour estimer si le nombre d’ EvolutionData utilisées pour construire la DataBank
est suffisant, des DataBank plus petites ont été construites en sélectionnant aléa-
toirement des FvolutionData de la DataBank considérée. En calculant la moyenne
des distances en fonction du nombre d’EvolutionData sélectionnées, on obtient une
évolution de cette distance. Le faible nombre de points considérés conduit & une
incertitude statistique importante. Néanmoins, la figure 7.9 montre clairement une

évolution selon une fonction puissance décroissante : la distance moyenne est pro-

portionnelle & Ld avec 0 < d << 1. La qualité d'une DataBank construite selon la
méthode présentée précédemment s’améliore donc avec le nombre d’EvolutionData
qu’elle comprends, cependant I'augmentation de la qualité apportée par chaque Fvo-
lutionData est d’autant plus faible que le nombre d’ EvolutionData dans la DataBank
est élevé. On voit dans la figure 7.9 que la DataBank considérée n’aurait que peu
perdu en qualité en limitant le nombre d’FEvolutionData & 100 ou 120, mais qu'une

réduction en dessous de 100 aurait des effets importants.

0,2

0918

Distance moyenne en fin d'iradiation

0 20 40 60 80 100 120 140 160
Taille de la DataBank

FIGURE 7.9 — Comparaison entre la qualité de DataBank ThU avec des densités
différentes

7.4.5.3 Corrélation entre erreur initiale et qualité

Le choix de I’ BvolutionData d’ot seront tirées les sections efficaces pour simuler
I’évolution d’un combustible dépend de la distance entre les vecteurs isotopiques en
début de cycle. Pour étre précis lors de la simulation d’un scénario, c’est ’écart entre

les vecteurs isotopiques fin de cycle qui doit étre minimisé.
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Dans le cadre d’un calcul standard de scénario, la composition exacte des com-
bustibles en fin d’irradiation n’est pas disponible et il n’est donc pas possible de
vérifier que le choix a été pertinent. Lors de I’évaluation de la qualité de notre
DataBank, on simule avec CLASS I’évolution de combustibles dont on connait 1’évo-
lution réelle, on peut donc comparer la distance entre la composition réelle et celle

de ' EvolutionData choisie en début et en fin d’irradiation.

La figure 7.10 montre une anti-corrélation entre la distance des compositions en
fin et en début d’irradiation. Ce résultat est assez contre-intuitif, il est cependant
explicable. Les distances mentionnées en début d’irradiation sont celles entre un
FEvolutionData et celle de son plus proche voisin dans la DataBank. Les Fvolution-
Data qui conduisent & des distances importantes en début d’irradiation sont donc
des EvolutionData aux marges de la DataBank. Elles sont peu nombreuses comme le
montre la clarté de la partie droite de la courbe de la figure 7.10. Ces FvolutionData
ont toutes des vecteurs isotopiques d’uranium en début de cycle assez extrémes. La
faible distance en fin d’irradiation entre la véritable composition et celle recalculée
a partir des sections efficaces de leur plus proche voisin vient du fait que la plupart
des effets sur les sections efficaces connaissent des phénomeénes de saturation. L’ap-
parition d’un isotope change grandement les sections efficaces dans leur ensemble
de par le creusement du spectre neutronique au niveau des résonances de cet iso-
tope. Cependant I’augmentation de la quantité d’un isotope déja présent aura moins
d’impact parce que ce creusement est déja présent, il ne fait que s’amplifier. Dans
les combustibles aux marges de la DataBank, les situations extrémes n’apportent
que peu de modification du spectre par rapport aux situations presque extrémes qui
leur sont voisines. Au cceur, au contraire, les variations se font dans des domaines
beaucoup plus loin de la saturation et de plus petites variations entrainent de plus

grandes modifications des sections efficaces.

155



7.4. FAIRE EVOLUER UN COMBUSTIBLE : LE MODELE D’TRRADIATION

0.93 10

o
©
N
al

0.92

0.915

0.905

Distance a la fin de l'irradiation

o
©

o

©

=
\H‘HH‘HH‘HH‘\IH‘\H\‘HH‘HH

0.895

1

S (S S R KR S S E R R
0.001 0.0015 0.002 0.0025 0.003
Distance au début de l'irradiation

o
o
S
o
&

FIGURE 7.10 — Corrélation entre 'erreur en début et en fin d’irradiation.

7.4.5.4 Erreur en fonction des isotopes considérés

Afin de regarder avec plus de précision la divergence sur la composition finale
des combustibles simulés avec CLASS, il est possible de regarder chaque isotope
indépendamment. Ainsi, lors de la "re-simulation" avec CLASS de chaque Evolu-
tionData, I’écart en fin de cycle entre la composition de I’ EvolutionData et celle du

combustible simulé avec le reste de la DataBank a été calculé selon la formule (7.13) :

(i) = |Nerass(i) — Nvure ()]

Fp—— (7.13)

avec

— Nyore(i) la quantité de lisotope i en fin d’irradiation dans le calcul MURE

utilisé pour créer I’ EvolutionData,

— Ncrass(i) la quantité de U'isotope i en fin d’irradiation dans le calcul CLASS

utilisant la DataBank a laquelle on a retiré 1’ EvolutionData en question.

La figure 7.11 montre la valeur de ces 7 pour chaque isotope et pour chaque
FvolutionData de la DataBank ThU présentée dans les parties précédente. Elles
sont organisées en fonction de la proportion de ces isotopes dans le calcul final.
A gauche du graphe on a les isotopes qui sont bien rendu par CLASS. En haut
se trouvent ceux qui sont présents en grande quantité dans le combustible en fin

d’irradiation.

En observant de fagon globale la figure 7.11, on voit que les isotopes avec une

forte proportion sont vers la gauche, ce qui signifie que I'on parvient a rendre avec
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un bonne précision les isotopes présents en grande quantité dans le combustible.
Comme les seuls points qui sont & droite sont en bas, les seuls isotopes vraiment mal

reconstruits par CLASS sont les isotopes présents en faible quantité.

En prétant attention a la répartition des points selon les isotopes qu’ils concernent,
on peut évaluer indépendamment ’erreur obtenue sur chaque isotope. Ainsi, on a
une erreur faible sur la quantité de 232Th en fin de cycle, inférieure & 0.1%, grace
aux «a; et au burn-up qui est bien rendu. L’erreur sur 1'*33U est faible elle aussi

puisqu’elle est d’environ 0.5%.

On remarque aussi que 'erreur sur '*3U en fin d’irradiation est plus importante
quand les quantités sont plus faibles. Le groupe de point le plus a gauche repré-
sente les combustibles contenant déja de 1'*3°U dans leur combustible de départ.
Ces points ont des erreurs acceptables, inférieures a 0.5%. Le deuxiéme ensemble
de point regroupe les combustibles qui ne contiennent pas d’?3¢U au départ mais
contiennent de 1'**U qui va produire de 1'*2U par capture neutronique durant 1’ir-
radiation. Pour ces points on obtient des erreurs trés importantes, de I'ordre de la
dizaine de pourcents sur les quantités d’?*¢U produites. Les erreurs sont encore plus
grandes pour le troisiéme groupe de points, qui regroupent les combustible ne conte-
nant ni 20 ni 25U en début d’irradiation. Ces erreurs s’approchent des 100%. Ceci
est trés pénalisant méme s’il s’agit de quantités faibles d’?3U, car cela implique une
grosse erreur sur 1’évolution du vecteur uranium au cours du scénario surtout apres
plusieurs recyclages. Or, le suivi de cette évolution est I'un des buts premiers des

calculs de scénarios.

L2357 est dans une situation trés semblable & '*35U. Les groupes disjoints repré-
sentent des combustibles avec des isotopes présents différents au début de l'irradia-
tion. L’ensemble le plus & gauche regroupe les combustibles contenant de 1'>3°U au
début de l'irradiation. Le second regroupe les combustibles ne contenant pas d’?3°U
mais contenant de 1’?*U qui produit de 1'**U par capture neutronique. Le troisiéme
et le quatriéme regroupent les combustibles ne contenant ni 2°U ni 24U au début de
l'irradiation. Comme pour 1'>36U les derniers groupes accusent des erreurs trés im-
portantes allant jusqu’a la dizaine de pour-cent et au-dela, sans atteindre I’extréme
du dernier groupe de point de I'*26U. Et de la méme facon des erreurs de cet ordre
sont trés génantes pour suivre I’évolution des stocks et de la qualité de la matiére

fissile au cours d’un scénario.

La situation de 1'*U est trés particuliére puisque les points sont trés disper-

sés. Certaines FvolutionData peuvent étre reproduites avec des erreurs inférieures a
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0.01% alors que d’autres accusent des écarts allant jusqu’a 5% et ce, sans nette sé-
paration entre différentes catégories de combustible, méme si les combustibles conte-
nant de fortes quantités d’?**U en début d’irradiation ont tendance & conduire a des

erreurs faibles en fin d’irradiation.

L’incertitude sur le 238 Pu qui reste autour de quelques pourcents, 3% en moyenne,
est beaucoup plus acceptable, surtout que contrairement aux erreurs sur les isotopes
de l'uranium, celle-ci n’a que peu de chance d’étre amplifiée au cours de multi-
recyclage car le plutonium issu des combustibles ThU est le plus souvent considéré

comme un déchet.

En revanche, les erreurs sur les actinides mineurs atteignent des valeurs trés
proches de 100%, qui rendent toute prévision de la production d’actinides mineurs
par cette DataBank plus que hasardeuse ce qui semble indiquer qu'une DataBank
plus dense ou 'utilisation d’un modéle plus complexe que le choix du plus proche
voisin est nécessaire pour prévoir les quantités de ces noyaux produits suite a de
nombreuses réactions succesives. La DataBank considérée regroupe des combustibles
ThU qui ne produisent que des quantités trés limitées d’actinides mineurs, cependant
des erreurs de cet ordre sont trés embétantes car elles ne permettent pas d’évaluer

I'impact des déchets des scénarios.
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FIGURE 7.11 — Répartition de I'erreur entre les isotopes

En plus des erreurs, cette figure nous donne accés a des informations sur la com-

position des combustibles en fin d’irradiation. On remarque ainsi que la proportion
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d’?33U en fin d’irradiation est quasiment tout le temps la méme, autour de 1.5% des
noyaux lourds. L'?*U reste lui aussi assez stable dans des proportions plus faibles,
allant de 0.2% a 0.6%. Cette stabilité fin de cycle provient des fortes sections effi-
caces de ces isotopes de 'uranium dans les spectres considérés en ThU. Les forts
taux de réactions conduisent, a chaque cycle, ces isotopes a des valeurs proches de
I'équilibre. L'?3*U arrive aussi, bien que d’une facon moins resserrée, a des propor-
tions peu dispersées dans les combustibles irradiés. Dans la majorité des cas, il reste
entre 0.7% et 1% des noyaux lourds en fin d’irradiation, sauf un lot de compositions

qui conduisent & des concentrations variant de 1 a 3%.

On remarque aussi que le plutonium est produit en trés faible quantité dans ces
combustibles. Seul le 238 Pu est présent en quantité significative est reste en dessous
de 0.3% des noyaux lourds en fin d’irradiation. Les autres isotopes du plutonium et

les actinides mineurs composent moins de 0.1% des noyaux lourds en fin d’irradiation.

L2367 atteint des proportions trés variables en fin d’irradiation. Il varie sur plus

d’un ordre de grandeur entre moins de 0.1% et quasiment 2% des noyaux lourds.
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7.5 Reésumé et Conclusions du chapitre

CLASS est présenté dans ce chapitre. Il s’agit d’un code développé au sein
d’une collaboration entre les laboratoires Subatech Nantes, IPN Orsay et
LPSC Nantes de 'IN2P3 ainsi que le LNC de 'TRSN.

Ce code repose sur deux modeles principaux qui sont décrits dans ce cha-
pitre : le modéle d’équivalence et le modéle d’irradiation. Le modéle d’équi-
valence permet de prédire la composition d’'un combustible entrant dans
un réacteur en fonction des matiéres disponibles. Le modéle d’irradiation
permet de prédire la composition du combustible sortant d’un réacteur en
fonction de la composition du combustible d’entrée.

Les modéles d’équivalence basés sur des modéles physiques simples ne per-
mettent pas d’obtenir des résultats utilisables. Un modéle numérique a été
développé afin de permettre une prédiction acceptable de la composition
d’un combustible entrant dans un réacteur pour déterminer la composition
du parc. Ce modéle reste néanmoins un point sur lequel des progrés sont
encore nécessaires.

Le modéle d’irradiation de CLASS repose fortement sur la constitution de
DataBank spécifiques a chaque couple réacteur-combustible simulé. Dans
ce chapitre a été présentée une méthode pour construire ces DataBank
a travers l'exemple de la DataBank ThU qui permet de construire un
ensemble de points de référence balayant une large gamme de vecteurs
isotopiques au sein de combustibles atteignant un burn-up fixe.

Des méthodes d’évaluation ont été concues afin de mesurer la qualité des
DataBank produites et d’évaluer 'erreur faite quand elles sont utilisées
dans CLASS. Le cas de la DataBank ThU est étudié précisément.
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Chapitre 8

Validation sur les calculs a 1’équilibre

Afin d’évaluer la pertinence de CLASS et des DataBank générées pour la simu-
lation des scénarios de notre étude, des calculs ont été réalisés afin de retrouver avec
CLASS les états d’équilibres calculés avec les méthodes trés précises présentées dans

la partie II.

8.1 Scénarios simulés

8.1.1 Scénarios considérés

A ce stade, CLASS n’est pas capable de simuler des scénarios mettant en jeu des
combustibles avec des fissiles provenant de plusieurs origines. Les modéles d’équi-
valence développés ne peuvent en effet calculer la composition du combustible au
début d’irradiation que si un seul parameétre reste a déterminer : la concentration
de fissile. Dans le cas de combustibles mettant en jeu deux éléments fissiles ou plus
en proportions variables, CLASS ne peut pas déterminer la répartition entre ces
différents fissiles. Les scénarios multiUePu et multiThUPu ne peuvent donc pas étre

simulés a ’heure actuelle.

Les scénarios de mono-recyclage n’étant étudiés qu’en tant que référence pour
les scénarios de multi-recyclage du plutonium, il ne reste que 3 scénarios d’intérét :
— le scénario multiUPu dont la structure est rappelée dans la figure 8.1
— le scénario multiThU
— le scénario multiThU2
Les scénarios multiThU et multiThU2 étant trés similaires au niveau de la struc-

ture du parc, un seul d’entre eux a été choisi. Le choix s’est porté sur le scénario
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multiThU2, dont la structure est rappelée dans la figure 8.2, en raison des grosses
incertitudes sur l'acceptabilité des niveaux de stireté des assemblages recyclant le

plutonium dans le scénario multiThU (voir chapitre 5).

Uapp

Pu

FIGURE 8.1 — Scénario multiUPu utilisé avec CLASS

Th Th
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FIGURE 8.2 — Scénario multiThU2 utilisé avec CLASS

8.1.2 Retrouver 1’équilibre

Afin de pouvoir comparer les résultats des scénarios simulés avec CLASS avec
les scénarios & 1’équilibre présentés dans la partie II sur ’équilibre, les calculs de
scénarios de transitions ont été poussés jusqu’a 'atteinte de 'équilibre, c’est a dire
jusqu’au moment ou la composition en cceur de tous les réacteurs du parc devient
périodique, répétant le méme cycle a Uinfini.

Tous les scénarios simulés avec CLASS dans le cadre de cette étude partent de
la situation de référence qu’est un parc entiérement constitué de réacteurs UOX.
Aprés quelques années nécessaires a la constitution d’un petit stock, le recyclage du
plutonium démarre. Des réacteurs UOX sont alors arrétés pour laisser la place aux
réacteurs recyclant le plutonium de facon a garder constante la puissance globale du

parc.

Pour le scénario multiThU2, le recyclage de I'uranium dans le troisieme type
d’assemblage arrive dans un troisiéme temps. Des réacteurs UOX sont encore une
fois arrétés pour laisser la place aux réacteurs recyclant I'uranium issu des réacteurs

thoriés afin de maintenir la puissance globale.
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Une fois tous les réacteurs mis en place, I’évolution du parc est calculée pendant
plusieurs centaines d’années. Si les stocks de matiére recyclée sont asymptotique-
ment stables, cela signifie que les proportions utilisées lors du calcul sont bien les
proportions d’équilibre. Si les stocks diminuent et ménent a 'impossibilité d’appro-
visionner les réacteurs, la part d’'UOX est augmentée. Si les stocks augmentent, la
part d’'UOX est diminuée. Ce processus itératif permet d’obtenir 1'équilibre assez
rapidement car les simulations avec le code CLASS sont peu gourmandes en temps

de calcul.

Les proportions a 1’équilibre obtenues lors des calculs MURE, présentés dans le

chapitre 6, sont utilisées pour initialiser ce processus.

8.2 Les spécificités des scénarios hors équilibre

8.2.1 Segmentation des réacteurs

Dans les scénarios a 1’équilibre, ’ajustement des proportions entre les différents
réacteurs se fait par la multiplication des quantités de matiére obtenues lors d’une
simulation normalisée. Tous les assemblages d’'un méme type sont donc strictement
identiques, leur multiplication n’est que numérique. Cela revient & considérer un
seul gros réacteur par type d’assemblage. Des réacteurs de ce type ont des puis-
sances importantes et totalement arbitraires sans aucune relation avec aucune réalité

industrielle.

Cette option est toujours possible dans CLASS. Néanmoins, lors de la simulation
de scénarios de transition, on cherche & avoir une image du parc simulé plus ancrée
dans la réalité. Dans cette optique, il est logique de simuler, non pas de grands ré-
acteurs avec une puissance arbitraire mais des réacteurs réalistes avec une puissance
proche des réacteurs industriels. Afin de mesurer 1’écart entre ces deux méthodes, le
réacteur moyen et les réacteurs individuels, deux parcs identiques basés sur le scéna-
rio multiUPu ont été simulés, chacun utilisant I'une des deux options. Les résultats
obtenus, et spécialement les vecteur plutonium des combustibles en début d’irradia-
tion présentés dans le tableau 8.3, montrent clairement que ces deux options ne sont

pas équivalentes.

On observe que les trois réacteurs individuels sont trés différents entre eux alors
qu’ils jouent des roles parfaitement symétriques dans le scénario. Cette différence

vient d’une particularité du code CLASS. En effet, lors de la fabrication, les combus-
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tibles de chaque réacteur sont fabriqués indépendamment et de maniére séquentielle.
Ainsi méme si I'usine de fabrication fabrique les combustibles des trois réacteurs le
méme jour, lors de la fabrication du combustible du réacteur 1, 'usine construit
ce combustible comme s’il était le seul a devoir étre construit. Les stocks avec les
compositions isotopiques du plutonium les plus jeunes sont donc utilisées. Lors de la
fabrication du combustible du réacteur 2, les stocks de plutonium disponibles sont
donc de moins bonne qualité et c¢’est encore pire pour le réacteur 3. Ce mécanisme
conduit & de trés grandes proportions de ?*2Pu dans le combustible du réacteur 3
et conduit a des combustibles a forte proportion de plutonium dégradant ainsi les

parameétres de sireté.

De plus, une telle gestion du plutonium n’est pas réaliste. En effet, dans une
réalité industrielle, le fabricant de combustible sait a ’avance quelle quantité to-
tale de combustible MOX sera nécessaire a une date donnée et les assemblages se
dirigeant vers les différents réacteurs ont de forte chance d’étre fabriqués en méme
temps, au cours d’un processus continu, les vecteurs plutonium étant sélectionnés
au fur et & mesure et non pas de fagon totalement séquentielle comme dans CLASS.
Cela conduirait alors & des combustibles moins extrémes et surtout beaucoup plus

semblables entre les réacteurs.

Réacteur Moyenne des | Réacteur 1 | Réacteur 2 | Réacteur 3
moyen Réacteurs 1 a
3
238 Py 4.62% 4.70% 2.77% 3.59% 5.66%
239 Py, 42.01% 40.81% 56.12% 49.32% 33.23%
240 Py 27.76% 28.49% 22.54% 26.36% 31.01%
2Py, 10.77% 10.66% 11.29% 11.50% 10.17%
2Py, 14.84% 15.34% 7.28% 11.50% 10.17%
[ Total Pu [ 17.76% [ 19.06% [ 1012% | 1255% | 34.50% |

FIGURE 8.3 — Effet du nombre de réacteurs utilisés lors de la simulation du parc

Afin de contrer cet effet, une sorte de mélange entre les différents réacteurs a
été effectuée. Cela a été fait par la rupture de l'ordre immuable entre les réacteurs
qui existait auparavant depuis leur déclaration dans le code. Ainsi, lors de chaque
chargement, I’ordre dans lequel les combustibles sont fabriqués est tiré aléatoirement.
Le résultat de cette méthode est présenté dans le tableau 8.4. On observe que les

vecteur moyens au sein des réacteurs sont quasiment inchangés, la différence avec
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I’option des réacteurs moyens est donc toujours tres importante. Cette absence d’effet
provient du fait que si les combustibles créés avec le plutonium le plus jeune ou le
plus vieux changent effectivement de réacteur au cours de la vie du parc, I’évolution
en irradiation des combustibles change au final peu car ils sont toujours irradiés seul
au sein de réacteurs MOX donc ils dictent le comportement. Le probléme d’asymétrie

forte entre ces réacteurs n’est donc pas résolu.

Réacteurs ordonnés \
Moyenne des Réacteurs 1 a 3 | Réacteur 1 | Réacteur 2 | Réacteur 3

238 Py, 4.70% 2.77% 3.59% 5.66%
239 Py, 40.81% 56.12% 49.32% 33.23%
240 Py, 28.49% 22.54% 26.36% 31.01%
2 Py 10.66% 11.29% 11.50% 10.17%
22 Py, 15.34% 7.28% 11.50% 19.92%
Total Pu 19.06% 10.12% 12.55% 34.50%

Réacteurs mélangés \
Moyenne des Réacteurs 1 a 3 | Réacteur 1 | Réacteur 2 | Réacteur 3

238 Py 4.66% 4.35% 2.73% 5.46%
29 Py, 40.73% 43.35% 56.26% 34.26%
240 Py, 28.03% 29.37% 22.61% 29.08%
21 Py, 10.71% 11.10% 11.23% 10.33%
22 py, 15.87% 11.83% 7.16% 20.86%
Total Pu 19.09% 16.35% 10.08% 30.84%

FIGURE 8.4 — Effet d’un assouplissement de 'ordre de chargement des réacteurs lors
de la simulation du parc.

Dans la suite, on travaillera avec des réacteurs moyens. Un seul réacteur repré-
sentera alors tous les réacteurs de la méme strate. La puissance de ces réacteurs sera
ajustée pour représenter la proportion de chaque strate dans la puissance totale du

parc.

8.2.2 Effet du choix de la DataBank

Lors de la simulation d’un scénario avec CLASS, & chaque couple regroupant
un type de réacteur avec un type de combustible est associée une DataBank. Un
protocole de génération de ces DataBank est présenté dans le chapitre 7. Cepen-

dant lorsque plusieurs DataBank sont disponibles pour un méme couple réacteur-
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combustible, un choix est nécessaire au moment de la simulation du scénario. Dans
le cadre de I’évaluation des erreurs qui peuvent étre mises en jeu dans la simulation
de nos scénarios et afin de savoir si les comparaisons effectuées avec des scénarios
simulés avec CLASS ont un sens, il est nécessaire de connaitre la portée du choix de
la DataBank sur nos résultats et la sensibilité aux parameétres de base qui ont servi

A la définir lors de sa création.

Afin d’évaluer cet effet, on a calculé avec plusieurs DataBank un des paramétres
clés de notre étude, la proportion entre les différents type de combustibles au sein
du parc. Sur la figure 8.5, on peut voir ’évolution de la proportion de combustible
MOX dans un parc du scénario multiUPu en fonction de différentes options. La
courbe principale, nommeée "coefficient associé a la DB", présente cette proportion
a l’équilibre obtenue en utilisant des DataBank construites autour de burn-up cibles
trés différents, allant d’un burn-up moyen de 32.5 GWj/t 4 67.5 GWj/t. Cette courbe
montre que la proportion de combustible MOX dans le parc diminue de 0.52% lors
que le burn-up moyen augmente de 1 GWj/t. Pour cette étude, on a utilisé des
DataBank pour des REP utilisant des MOX a base d'uranium appauvri d’une largeur
de 5GWj/t. La pente de la courbe permet donc d’affirmer que la proportion de
combustible MOX calculée avec CLASS grace a ces DataBank dans des réacteurs
irradiant leurs combustibles jusqu’a 50GWj /t est obtenue a plus ou moins 1.3%. Pour
comparaison, I'utilisation d'une DataBank trés centrée en burn-up comme celle dont
la construction est présentée dans le chapitre 7, et qui a une largeur de 0.6 GWj/t,

conduirait & une proportion de combustible ThU précise a plus ou moins 0.16%

On voit donc que le burn-up moyen et les limites en burn-up fixées lors de la
génération d’une DataBank ont un grand impact sur notre observable la plus gé-
nérale : la proportion des types de combustible dans le parc. Or une DataBank est
constituée, comme expliqué dans le chapitre 7, d’un jeu de paramétre o utilisé dans
le modeéle d’équivalence et d'un ensemble d’EvolutionData, servant principalement
comme jeu de sections efficaces utilisées lors de la résolution des équations de Bate-
man. Afin de comprendre I'importance relative de ces deux parties de la DataBank
dans I’évolution de la proportion de combustible MOX a I’équilibre, les deux autres
courbes présentées dans la figure 8.5 ont été calculées. Pour obtenir ces courbes, les
parametres du modeéle d’équivalence ont été maintenus constants alors que seules
les EvolutionData et leur sections efficaces variaient d’'une DataBank a l’autre. Pour
maximiser l'effet, les paramétres «; des DataBank ont été choisis, celle avec un
burn-up moyen de 32.5 GWj/t et celle avec un burn-up moyen de 67.5 GWj/t. On
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remarque que les pentes de ces deux courbes sont trés faibles devant celle de la
courbe originale mais que ces deux courbes sont trés éloignées entre elles. Cela signi-
fie que I'influence des sections efficaces présentes au sein des FuvolutionData est faible
devant celle des paramétres du modeéle d’équivalence. Ainsi, seuls 12 a 35 % de la
modification de la proportion a 1’équilibre entre les différents combustibles provient
du changement de jeu de sections efficaces. De plus la grande variabilité entre les
équilibres obtenus avec les différents paramétres de modéles d’équivalence assurent
que l'utilisation d’'une DataBank avec un burn-up moyen proche de celui des réac-
teurs présents dans le parc simulé est essentielle pour une bonne détermination de

cette proportion.

0,
45% — A— Coefficients calculés a BU=32 5
40% —m— Coefficients calculés a BU=67.,5
------- +-—- Coefficients associés a laDB

35%

30%

25%

20%

15%

10%

Proportion d'assemblages MOX

5%

0% . : . . . . :
30 35 40 45 50 55 60 65 70
BU moyen de |la DataBank

FIGURE 8.5 — Effet du Burn Up utilisé lors de la génération de la DataBank

8.3 Comparer les équilibres donnés par CLASS et
par MURE

En utilisant CLASS, I’équilibre des deux scénarios multiUPu et multiThU2 pré-
sentés au début de ce chapitre ont été recalculés. La simulation de ces scénarios a
été effectuée pendant plusieurs siécles jusqu’a ce que le méme cycle, avec la méme
évolution du combustible au sein des réacteurs, ait eu lieu plusieurs fois tout en
maintenant la quantité moyenne de matiére dans les stocks & un niveau stable. Dans
les paragraphes qui suivent, ces équilibres sont comparés avec ceux calculés grace aux

méthodes décrites dans la partie I1. La comparaison n’est effectuée que sur une par-
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tie des critéres utilisés pour ces scénarios calculés avec MURE, car certains critéres
comme les paramétres de streté ne sont pas accessible pour les scénarios simulés
avec CLASS. Ainsi, les scénarios simulés avec CLASS et avec MURE sont comparés
au niveau de la composition du parc a I’équilibre, de la composition des combustibles

en début de cycle ainsi qu’au niveau de la production d’actinide mineurs.

8.3.1 Les Parcs obtenus

Les proportions a I’équilibre des divers assemblages pour le scénario multiUPu
calculés avec CLASS sont présentées dans le tableau 8.1 a coté d’un rappel de celles
calculées avec MURE. Ces proportions sont trés similaires et la différence entre les
deux valeurs est inférieure a I'incertitude de 1.3% due au découpage des DataBank

utilisées qui a été calculée dans le paragraphe précédent.

CLASS | MURE
Assemblage UOX | 80.07% | 79.97%
Assemblage UPu | 19.93% | 20.03%

TABLE 8.1 — Comparaison de la composition des parcs pour le scénario multiUPu &
I’équilibre MURE et CLASS.

Le tableau 8.2 présente la méme comparaison obtenue pour le scénario multi-
ThU2. On remarque un trés net sur-dimensionnement de la proportion d’assem-
blages ThPu dans le parc en comparaison avec 1’équilibre calculé avec MURE. Nous
supposons un probléme au niveau du modéle d’équivalence de la DataBank ThPu
utilisée qui semble sous-estimer la quantité de plutonium nécessaire dans un com-
bustible ThPu et ainsi sous-estimer la quantité d’assemblages UOX nécessaire pour
produire le plutonium alimentant les assemblages ThPu. Ce probléme est détaillé
dans le paragraphe suivant a la lumiére du vecteur isotopique du plutonium dans

ces combustibles.
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CLASS | MURE
Assemblage UOX | 80.31% | 82.031%
Assemblage ThPu | 11.34% | 9.20%
Assemblage ThU | 8.35% | 8.50%

TABLE 8.2 — Comparaison de la composition des parcs pour le scénario multiThU a
I’équilibre MURE et CLASS.

8.3.2 Les combustibles au sein des réacteurs

Le tableau 8.3 résume la composition des combustibles du scénario multiUPu a
I’équilibre telle qu’elle est calculée avec CLASS et avec MURE. On remarque que
la proportion de 2#2Pu calculée avec CLASS est trés inférieure a celle calculée avec
MURE. Or, le 2#2Py est produit par capture sur le *! Pu dont les proportions sont
assez proche dans les deux vecteurs isotopiques. Une telle différence dans la pro-
portion de 22 Py a I’équilibre suggére donc une section efficace d’absorption sur le
242 Py, plus élevée dans la simulation CLASS que dans la simulation MURE. Cet écart
est surement da a une DataBank ne contenant pas de points avec suffisamment de
242 Py, CLASS choisirait alors une EvolutionData avec une proportion trop faible de
242 Py, une telle base ayant une section efficace d’absorption du 242 Pu trop élevé car
calculée sur un spectre trop peu impacté par la résonnance du ?*? Pu dans le ther-
mique. Cette sous-estimation de la quantité de 2*2 Pu conduit & une sous-estimation
de la quantité de plutonium nécessaire dans les assemblages recyclant le plutonium.
Il est surprenant qu’une telle différence dans la quantité de plutonium et dans la
qualité de son vecteur isotopique ait si peu d’influence sur la quantité de plutonium

devant étre fourni par les assemblages UOX du parc.

En regardant le tableau 8.3, on voit qu’avec la simulation de plusieurs réacteurs
séparés recyclant le plutonium, on obtient des vecteurs isotopiques moyens plus
proches de celui calculé par MURE. Dans de tels cas, une grande proportion du
combustible recyclant le plutonium contient du plutonium avec un vecteur isotopique
plus proche des vecteurs isotopiques vus dans le scénario monoUPu, scénario mieux
connu et utilisé comme référence lors de la construction de la DataBank utilisée dans
ces simulations. Une plus faible part du plutonium recyclé étant soumis & I’erreur sur
la section efficace du 2*2 Pu, I’erreur sur la quantité de plutonium dans le combustible

est donc plus faible.
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CLASS | MURE | Différence relative

28 Py 4.62% 4.19% 1.04%

239 Py 42.01% | 31.78% 27.73%

240 py, 27.76% | 29.42% 2.84%

241 py 10.77% | 9.83% 9.13%

242 Py 14.84% | 23.80% 46.37%

2 Am 1.06% 0.97% 8.87%
[ Total Pu [ 17.76% [ 24.34% | 16.25% |

TABLE 8.3 — Comparaison de la composition des combustibles pour le scénario mul-
tiUPu a I'équilibre MURE et CLASS.

Pour le scénario multiThU2, les vecteurs isotopiques au sein des assemblages
ThPu calculés avec CLASS et avec MURE sont trés proches. Néanmoins, on re-
marque une grosse différence sur la proportion de plutonium calculée avec ces deux
codes. Cette différence renforce la suspicion sur le modele d’équivalence du ThPu
mentionnée dans le paragraphe précédent. Afin de vérifier cette hypotheése, on cal-
cule, grace a la formule (7.4), la quantité de plutonium avec un vecteur isotopique
égal a celui de la composition d’équilibre calculée par MURE donnée par 1’appli-

cation du modeéle d’équivalence de la DataBank ThPu dont les coefficients sont les

suivants :

— ap = —11.0425
— oy = —143.444
— o = 1287.559
— a3 = —569.568
— ay = 1622.98

— a5 = —364.488
— ag = —5.31571

On obtient 9.06 % de plutonium dans le combustible ce qui est trés inférieur aux
13.14% calculés avec MURE. L’erreur vient donc du modéle d’équivalence qui est trés
imprécis dans la région explorée par la simulation CLASS. Cette sous-évaluation de
la proportion de plutonium nécessaire dans un combustible ThPu va dans le méme
sens que les trop faibles burn-up observés pour les proportions prédites par le modéle
qui ont été observés lors de I’évaluation du modéle d’équivalence dans le chapitre
7.2.

La validité des modeéles d’équivalence et I’évaluation de l'erreur sur la teneur
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en plutonium au sein des combustibles simulés par un code de scénario sont des
problémes connus qui sont notamment regardés actuellement dans le cadre d’un
projet commun entre plusieurs codes de scénarios, le projet COMPRIS financé par
NEEDS. Dans le cadre de ce projet des nouveaux modeéles sont testés et évalués.
Leur performances pour réstituer des situations connues ainsi que pour évaluer la
teneur de plutonium a la composition aléatoire sont analysés et décortiquées afin de

remonter aux origines des écarts et de dégager les voies optimales d’amélioration.

La composition du vecteur isotopique dans les assemblages ThU simulés par
CLASS et MURE sont trés proches. La proportion d’?33U est légérement plus im-
portante dans la composition calculée avec CLASS. C’est une conséquence du pro-
bléme avec la proportion d’assemblage ThPu dans le parc qui conduit & un apport
légérement plus important en uranium & chaque cycle. L'uranium provenant de la
strate ThPu étant moins riche en 23U et en 23U que 'uranium issu du recyclage

d’un ThU, on obtient un vecteur uranium légérement plus riche en 23U.

L2320 et de I'’*®U sont présents en tellement petite quantité que leur erreur
relative est assez forte, on voit néanmoins que les deux codes sont en accord sur

I'ordre de grandeur des proportions, ce qui correspond a des erreurs absolues treés

faible.
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CLASS | MURE | Différence relative

28 Py, 2.80% | 2.70% 3.64%

239 Py, 53.81% | 51.05% 5.26%

200 py, 23.15% | 24.22% 4.52%

2T py, 11.06% | 12.81% 1.47%

22 Py, 7.52% | 7.30% 2.97%

2T Ay 1.66% | 1.92% 1.45%

| Total Pu | 8.96% [ 13.14% | 37,82% |
CLASS | MURE | Différence relative

B2y 0.25% | 0.31% 21.43%

23377 52.61% | 49.79% 5.51%

23477 28.52% | 29.63% 3.82%

B517 6.76% | 7.21% 6.44%

2367 11.82% | 12.97% 9.28%

B8] 0.04% | 0.09% 76.92%

[ Total U | 6.40% | 6.97% | 8.53% |

FIGURE 8.6 — Comparaison de la composition des combustibles pour le scénario

multiThU2 a I’équilibre MURE et CLASS.

8.3.3 La production d’actinides mineurs

Le tableau 8.7 compare les productions d’actinides mineurs calculées a partir
des simulations MURE et CLASS pour le scénario multiUPu a I’équilibre. CLASS
sous-estime globalement de cette production. La sous-estimation d’environ 16% de la
production de 23" Np et d?*! Am est directement liée a la sous-estimation de 16% de la
quantité de Pu en cceur montrée dans le paragraphe précédent. La sous-estimation
importante de la production de C'm provient d'un défaut des DataBank utilisées
pour la simulation des assemblages UPu qui ne prenaient pas en compte cet isotope.
Dans les simulations CLASS effectuées, il n’y a donc pas de production de Cm dans
ces assemblages. La production par les assemblages UOX est par contre proche dans
les deux cas. La production d’?*3Am est extrémement proche avec les deux codes
et cela malgré les différences qui existent sur les isotopes qui sont a l'origine de
la formation. Cette stabilité est révélatrice du fait que 1'**3Am atteint sa valeur
d’équilibre au cours de l'irradiation d’un combustible multiUPu comme cela avait

déja été observé dans la partie II.

172



8.3. COMPARER LES EQUILIBRES DONNES PAR CLASS ET PAR MURE

CLASS | MURE | Différence relative
BTNp | 11.02 12.8 15.4%
MAm | 41.66 49.5 17.2%
HAm | 28.70 29.8 3.8%
2COm 1.4 9.3 147.7%
| Total | 845 [ 103.5 | 20.1% |

FIGURE 8.7 — Comparaison de la production d’actinides mineurs pour le scénario
multiUPu a I'équilibre MURE et CLASS (kg par GWe.an).

Dans le scénario multiThU2, une grande partie des actinides mineurs est pro-
duite dans les assemblages ThPu. Ainsi il n’est pas étonnant de voir que la simu-
lation CLASS qui a une plus grande proportion d’assemblage ThPu dans son parc
produit plus d’actinides mineurs. On remarque néanmoins que 'augmentation de la
production d’actinides mineurs trés liés au plutonium comme le 23" Np et 1'*4! Am
est inférieure a ’augmentation de la proportion d’assemblage ThPu, qui s’éléve a
prés de 20%, car les assemblages UOX produisent une part non négligeable de ces

actinides.

Les DataBank ThPu utilisées prenant en compte le Cm, la différence sur la pro-
duction de cet isotope est moins catastrophique que dans le cas du multiUPu, néan-
moins 'erreur reste importante a cause de la longue chaine de réactions nécessaires

a la transformation de plutonium en curium.

On remarque, comme dans le scénario multiUPu et malgré des écarts importants
dans beaucoup d’autres domaines, que la production d’?**Am calculée par les deux

codes est trés proche. L'?43 Am est ainsi également a I’équilibre a la fin de l'irradiation
d'un combustible ThPu.

CLASS MURE Différence relative
»TNp 15.7 13.7 13.6%
2TAm [ 19.6 (+20.2) | 16.7 (+20.2) 16.0%
B Am 8.6 8.8 2.3%
2 Cm 2.4 3.3 31.6%
| Total | 47.3 (67.5) | 43.2(634) | 9.1%

TABLE 8.4 — Comparaison de la production d’actinides mineurs pour le scénario

multiThU a I’équilibre MURE et CLASS (kg par GWe.an)
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8.4 Résumé et Conclusions du chapitre

Deux scénarios dont 1’équilibre avait été calculé et présenté dans les cha-
pitres précédents ont été simulés avec CLASS et MURE, et comparés.
Malgré des différences importantes, les ordres de grandeur sur la constitu-
tion du parc et la composition isotopique des combustibles sont retrouvés.
Les écarts sont expliqués par les limites des modéles et des DataBank uti-
lisées. La faiblesse du modéle d’équivalence joue un trés grand role dans
les erreurs effectuées sur le calcul de I’équilibre avec CLASS. L’améliora-
tion de ce modéle est un sujet de préoccupation de la collaboration des
développeurs et utilisateurs de CLASS qui concoivent et testent de nou-
veaux modeles d’équivalence et d’irradiation afin de mettre au point des
méthodes permettant de réduire ces erreurs trop importantes.
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Aprés avoir discuté des principales stratégies de gestion du plutonium mises en
place ou envisagées dans le monde en général et en France en particulier, nous avons
situé le cceur de notre travail dans I’étude de stratégies de multirecyclage en réacteur
de type REP. Ces stratégies dont le but est I’étude des possibilités de gestion avancée
du plutonium sans réacteur de quatrieme génération en utilisant le cycle uranium
ou thorium. L’étude, théorique et hors de tout contexte réacteur, des propriétés
neutroniques du thorium le rendant prometteur dans le cadre d’une utilisation en
réacteur a neutrons thermiques, il est utilisé de fagon conjointe avec le cycle uranium

dans une partie des stratégies étudiées.

Au total, huit stratégies de gestion du plutonium ont été définies. Seules quatre
d’entre elles mettent en jeu le multi-recyclage du plutonium, les quatre autres servent
de point de comparaison pour évaluer 'apport du multi-recyclage dans les différents
cas. Afin de rendre la comparaison entre ces scénarios la plus légitime et compréhen-
sible possible, ils ont été construits par l'introduction de modifications minimales
dans un cycle de référence calqué sur la situation francaise actuelle. La comparai-
son principale entre ces scénarios a été faite a ’équilibre, un état périodique de ces
scénarios qui a été caractérisé précisément. Les propriétés générales de cet équilibre
permettent d’en faire un outil de choix pour la comparaison de scénarios entre eux

et I'analyse fine de leur différence.

Ces huit scénarios étudiés ont été simulés grace au code MURE, un code couplant
I’évolution des isotopes sous irradiation avec la résolution de 1’équation de transport
des neutrons par la méthode de Monte-Carlo. Devant I’ampleur des calculs néces-
saires a la simulation de tous les scénarios considérés, seuls des calculs assemblages
ont été effectués. Ce modeéle simplifié permet des gains en temps de calculs trés im-
portants grace a des simplifications dont 'effet sur les résultats et la physique des
phénoménes étudiés a été quantifié. Ces simplifications ainsi que les quelques autres

approximations effectuées induisent des biais non-négligeables sur les résultats de la
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simulation de chaque scénario qui ont été analysés. Ces biais étant constants d’un

stratégie a ’autre, la comparaison des résultats reste possible.

Devant 'amplitude des stratégies étudiées dans ce travail, nécessaire pour ob-
tenir un panorama des possibilités de multi-recyclage du plutonium en REP, des
hypothéses fortes ont été effectuées lors de leur construction et leur simulation afin

de rendre leur comparaison la plus compréhensible possible.

Le cceur de la comparaison entre ces huit scénarios a été effectuée a I’équilibre.
Calculer I'état de chacun des scénarios étudiés a ’équilibre est un probléme com-
plexe. Un indicateur numérique, y, a été concu afin de mesurer si un scénario est a
I’équilibre. Suite a 1’échec des méthodes basés sur des modéles physiques simplifiés
pour calculer la valeur de ce paramétre a 1’équilibre, une méthode numérique ité-
rative a été développée et utilisée. Grace a cette méthode nécessitant la simulation
de plusieurs cycles par scénarios jusqu’a convergence de ceux-ci, I'état d’équilibre de

chacun des huit scénarios étudiés a été calculé.

A partir de ces états d’équilibre, une comparaison des différents scénarios a été
effectuée. Dans un premier temps, seuls des assemblages rassemblant des crayons
combustibles identiques entre eux ont été utilisés. Dans ce cas, il a été observé
que le faible taux de conversion des combustibles Thorium-Uranium conduit & une
proportion faible de ce type d’assemblages dans le parc, ce qui conduit & un gain
faible sur la consommation de ressource : seulement 22% avec le plus performant
des cycles thoriés par rapport au cycle UOX ouvert, ce qui est trés proche des 20%
accessibles avec des stratégies comparables n'utilisant que le cycle uranium. L’utili-
sation d’assemblages homogeénes conduit a I'utilisation d’assemblages thoriés ou les
isotopes de plutonium sont les fissiles majoritaires. Dans ces assemblages, le spectre
est fortement durci, ce qui conduit a des inventaires importants en plutonium et
a une production élevée d’américium. A cause de cet effet, le thorium ne permet
pas de gain sur ces critéres par rapport au cycle uranium seul. La stratégie utili-
sant seulement le cycle uranium qui a les inventaires les plus faible et la production
d’américium la plus faibles est le scénario multiUePu, qui met en ceuvre un recy-
clage homogeéne du plutonium. Les inventaires et les productions d’américium de ce

scénario sont plus faibles que ceux de tous les scénarios thoriés.

Les scénarios multiUPu et multiThUPu ont été transposés dans une stratégie

de recyclage répartissant les différents types de combustible du parc au sein du
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méme assemblage, bien que restant dans des crayons séparés. Ces scénarios utili-
sant des assemblages hétérogénes permettent effectivement d’obtenir des résultats
intermédiaires entre le scénario totalement homogéne multiUePu et les scénarios
avec des assemblages homogénes. Grace a la thermalisation du flux neutronique vu
par le plutonium recyclé, le scénario "multiThUPu crayon", permet d’outrepasser
les effets inhérents a I'impossibilité de recycler le plutonium de facon homogéne en
utilisant le cycle thorium. Ce scénario permet d’obtenir des inventaires en cycle et
des productions d’actinides mineurs plus faibles que le scénario multiUePu qui était
le meilleur sur ces points parmi les scénarios utilisant des assemblages homogénes.
Mais, les assemblages hétérogénes ne permettent pas de résoudre le probléme du
faible taux de conversion du cycle thorium. Les proportions de crayons contenant
du combustible thorié restent proches des celles obtenues avec des assemblages ho-
mogeénes et le thorium n’apporte pas non plus dans ce cas un gain significatif sur la

consommation de ressource par rapport au cycle uranium.

Il n’est donc pas possible de tirer pleinement parti des avantages du thorium au
niveau de la régénération et de la production d’actinides mineurs au sein de REP
standards. Pour cela il est nécessaire d’utiliser des REP fortement modifiés afin
d’optimiser leur possibilité de régénération en faisant varier significativement leur
rapport de modération ou méme de réacteurs complétement différents comme des

réacteurs hyper-thermalisés tels que les CANDU.

Dans le but de permettre d’étendre la comparaison au-dela de 1’état d’équilibre,
nous avons pris part activement au développement du code CLASS. Dans le cadre
de ce développement collaboratif, les deux difficultés majeures & la simulation de
scénarios électronucléaire ont été étudiées : le modele d’équivalence et le modele
d’irradiation. Le modéle d’équivalence permet de calculer la proportion d’élément
fissile dans un combustible en fonction du vecteur isotopique de cet élément fissile,
du burn-up voulu et du type de réacteur dans lequel le combustible sera irradié.
Le modéle implémenté dans CLASS est basé sur une interpolation linéaire. Le mo-
deéle d’irradiation permet de calculer I’évolution de la composition du combustible
lors de l'irradiation. Le modéle implémenté dans CLASS résout numériquement les
équations de Bateman en utilisant des sections efficaces issues de bases de données

nommeées DataBank.

Ces DataBank, qui sont au cceur du modéle d’irradiation de CLASS, ont fait

I'objet d’une étude spécifique. Un protocole de création a été mis en place afin
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d’assurer que la DataBank ait une bonne représentativité des possibilités offertes par
le cycle qu’elle recouvre. Ce protocole nécessite un long temps de calcul et le calcul
assemblage a donc été utilisé pour les simulations d’irradiation. Il a été appliqué
pour créer des DataBank associées a l'irradiation de combustible ThPu et ThU dans
des REP. Des méthodes d’évaluation de la qualité de DataBank au sein du modéle
d’irradiation de CLASS ont été développées. Elles ont été appliqués a la base ThU
créée et ont montré que I’association de la DataBank avec le modéle d’irradiation de
CLASS permet une bonne simulation des actinides majoritaires, mais que des écarts

sont obtenus sur les actinides plus rares.

Grace a ces DataBank, deux scénarios parmi ceux étudiés ont été simulés avec
CLASS : les scénarios multiUPu et multiThU2. Des sources d’incertitude sont iden-
tifiées au sein des simplifications des modeles d’équivalence et d’irradiation ainsi que
dans la facon dont les installations du parc sont reliées entre elles dans CLASS.
Malgré ces erreurs induites par les modéles simplifiés, les parcs a ’équilibre calculés
avec CLASS sont relativement proches de ceux obtenus avec la méthode itérative
n’utilisant que MURE. De gros écarts sont tout de méme observés surtout sur les
isotopes nécessitant de nombreuses réactions pour étre produits comme le 242 Pu ou
les C'm. Grace a I’analyse de ces écarts, on montre qu’ils proviennent principalement
de la défaillance du modéle d’équivalence de la DataBank ThPu.

Méme si le code CLASS est encore en développement et que des améliorations
sont encore nécessaires, notamment au niveau du modéle d’équivalence, les modéles
et les méthodes développés permettent déja des premiéres analyses de scénarios qui

mettent en lumiére des problématiques spécifiques aux simulations de scénarios.
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Gestion avancée du Plutonium en REP
Complémentarité des cycles thorium et uranium

Marc ERNOULT

Résumé

Dans le but d’étudier les possibilités de gestion avancée du plutonium dans les
réacteurs actuels, 8 stratégies de multi-recyclage du plutonium dans des REP sont
étudiées. Suite a des études a ’équilibre, il a été montré que, en utilisant des assem-
blages homogeénes, 'utilisation du thorium ne permet pas de réduire les inventaires
de plutonium en cycle a 1’équilibre ni la production d’américium. En répartissant
les différents types de combustibles au sein d’'un méme assemblage, certaines stra-
tégies thoriées permettent cependant d’obtenir des inventaires et des productions
d’américium inférieur aux meilleures stratégies utilisant uniquement le cycle ura-
nium. Cependant dans tous les cas, le faible taux de conversion des combustibles
thoriés en REP conduit a l'impossibilité de faire baisser la consommation de res-
sources de plus de quelques pour-cent par rapport aux stratégies sans thorium. Afin
d’étudier la transition, une participation active au développement du code de scé-
nario CLASS a eu lieu. Elle a aboutie & la simulation de deux scénarios parmi ceux
étudiés a 1’équilibre avec CLASS. Ces simulations ont montrées des écarts avec les
scénarios simulés précédemment. Les causes majeures de ces écarts ont été identifiées
et quantifiées.

Mots clés : plutonium, multi-recyclage, REP, scénario, thorium, CLASS,
MURE

Abstract

In order to study the possibility of advanced management of plutonium in existing
reactors, 8 strategies for plutonium multi-recycling in PWRs are studied. Following
equilibrium studies, it was shown that, by using homogeneous assemblies, the use of
thorium cannot reduce the plutonium inventory of equilibrium cycle or production of
americium. By distributing the different fuel types within the same assembly, some
thoriated strategies allow however lower inventories and lower production americium
best strategies using only the uranium cycle. However, in all cases, low fuel conversion
theories in PWRs makes it impossible to lower resource consumption more than a
few percent compared to strategies without thorium. To study the transition, active
participation in development of the scenario code CLASS has been taken. It led
to the two simulation scenarios among those studied in equilibrium with CLASS.
These simulations have shown discrepancies with previously simulated scenarios.
The major causes of these differences were identified and quantified.

Keywords : plutonium, multirecycling, PWR, scenario, thorium, CLASS,
MURE
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