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Introduction

La prise de conscience face aux problemes liéspanarie a venir des combustibles fossiles
et le changement climatique impose une nouvelléexi®n quant a la consommation
énergétique mondiale. Face aux constats exprimé&paemble des groupes de recherche et
d’experts, le nucléaire se révele aujourd’hui comme source potentiellement abondante,
slre et non-émettrice de gaz a effet de serre gisis@ offrir une solution pérenne au
développement des sociétés humaines.

C’est la raison pour laquelle le nucléaire civiaexmence a prendre une part croissante dans
la consommation énergétique mondiale. Ainsi, lat ghr nucléaire croit en Asie, dans
'ancienne Union soviétique, dans les pays émesgeindux Etats-Unis. De méme, en Europe,
de nombreux signes de reprise sont visibles. Aersi-inlande, les députés ont voté en 2002
en faveur d’'un redémarrage du programme nuclégei& en 1986, apres la catastrophe de
Tchernobyl. Quatre nouveaux réacteurs vont étreaniplace en républiqgue Tcheque, en
Roumanie et en Bulgarie. Méme en Italie, aujourd$eul pays au monde a avoir eu un
programme nucléaire et a l'avoir arrété, il estouveau permis d’'aborder la question du
nucléaire depuis le black-out que le pays a coerizBl septembre 2003, suite a un probleme
d’interconnexion entre les réseaux italien et feasiCEn France, I'autorisation donnée le 10
avril 2007 pour la création d'un réacteur de temse génération EPR sur le site de
Flamanville symbolise un nouveau changement decttbre favorable dans la politique
énergétique nucléaire.

Cependant, cette renaissance est freinée par leaisauimage véhiculée par le nucléaire dans
I'opinion publique. Les déchets radioactifs sontuatement le point le plus sensible. En
effet, une étude sociologique menée en 2005 paninestére de I'industrig¢l] a notamment
démontrée que la filiere nucléaire civile ne seraillement acceptée par la population
gu’avec la mise en place d’'une gestion viable dahets ne menagant pas les générations
futures. En fait, il semblerait qu’en dépit de laaqtité et de la qualité des études menées sur
le stockage permanent en couche géologique profamdiel site soit profondément rejeté par
la population. En fait, sans solution permettantréuire notablement la durée de vie des
colis, le nucléaire reste considéré comme uneisaltiémporaire pour répondre aux besoins
d’énergie et devant étre impérativement remplacél jpaitres moyens.

C’est en ce sens que des efforts de recherchedt@mhenés pendant quinze ans, suite a la
promulgation de la loi Bataille de 1991, sur lessbilités de la transmutation nucléaire des
déchets de hautes et moyennes activités a vie édor@es derniers sont essentiellement les
produits de fissions et les actinides a vie longu&sents dans les combustibles usés. lls
représentent a eux seuls plus de 90 % de l'actnégiduelle présente dans l'inventaire
francais. Les conclusions apportées par ces tragaugté synthétisées dans la loi du 28 juin
2006. Ainsi, bien que I'établissement d'un sitestieckage permanent semble inévitable, la
transmutation nucléaire reste envisagée comme cellert moyen de réduire les potentiels
radiotoxiques et thermiques des flux de déchets.

En effet, la transmutation est un processus pdigrement attrayant puisqu’il permet en
théorie de réduire au maximum la durée de vie etXigité a long terme des éléments les plus
néfastes. Cependant, avant que la transmutatiodéd®ts ne puisse étre implémentée dans
une future politique nucléaire, de nombreux verrtarg technologiques que fondamentaux
doivent étre levés. La réduction des erreurs adsscaux données nucléaires et plus



particulierement a celles des actinides mineurestnun. Les scénarios de transmutation
dépendent effectivement du dimensionnement dealliaisbns et de la faisabilité économique
d'un tel processus. Or, ces quantités sont enepegti€es a une connaissance précise des
chaines d’évolution des actinides.

Les travaux présentés dans ce rapport s’inscridants cette problématique en tentant de
répondre a deux objectifs :

— mettre enlumiére les paramétres nucléaires caminio le plus aux incertitudes
associées aux grandeurs d'intérét pour la trandiontaet I'incinération de
'américium-241 et du neptunium-237.

— réduire les incertitudes de certains de ces paraméans le domaine thermique.

Pour atteindre le premier objectif, nous avonsiséaline étude sur I'impact des incertitudes
des données nucléaires sur plusieurs grandeur@m@irpour la transmutation : les taux de
transmutation et d’incinération, le potentiel radioque et les activités alpha et fission
spontanée. Cette étude a été menée dans troisrespedutroniques différents : rapide
(réacteur EFR), épithermique (réacteur GT-MHR)hetmique (réacteur HI-HWR). Chacun
de ces réacteurs, a I'exception du dernier, fortigodes concepts de réacteurs a étudier dans
le cadre du forum Génération IV.

Pour mener a bien cette étude, nous avons dévelappéde d’évolution, appelé MERCS,
capable de calculer des coefficients de sensibditéle propager les erreurs des données
nucléaires sur les taux de réaction. Ce code ain@i@dlement développé comme outil
d’analyse des campagnes de mesure réalisées atipaledre au deuxieme objectif.

La premiéere de ces campagnes a porté sur |'étuddadehaine de transmutation et

d’incinération de I'américium-241. Pour ce faireuscavons utilisé les canaux d'irradiation

T4, H9 et V4 du réacteur a haut flux de l'nstituaue-Langevin (ILL). Des données

provenant d’irradiations antérieures ont été ammysde nouveau et complétées par
l'irradiation de chambres a fission simple corgdJT/C3 dans le canal V4.

La seconde campagne s’est focalisée sur la traasiouiet I'incinération du curium-244 qui
est un noyau particulierement néfaste. Une mesuété aréalisée avec l'irradiation d’un
nouveau type de chambres a fissions dénommé e trgpps gap réduit CFUT/C7 ».

Enfin, la derniere campagne a été effectuée sutrdasmutation et l'incinération du
californium-249 qui marque la transition entre kmine des isotopes du curium et celle des
isotopes du californium. Cette mesure a été ré@aligace a l'utilisation couplée du banc de
mesure spectroscopique mini-Inca et du spectrordétraasse Lohengrin.

Au final, grace a ces trois campagnes, les valaurpoint thermique de neuf parametres
nucléaires ont pu étre obtenus, dont certains fagoremiére fois.

La méthodologie d’analyse a, par ailleurs été raisgoint sur I'irradiation d’'un échantillon
de thorium-232 dans le canal V4, dans le cadréétiede de la transmutation de ce noyau.
Quatre sections efficaces de capture ont pu airsigesurées®?Th, 2%a, U et>U.

De fait, le manuscrit est subdivisé en deux partgsur un total de neuf chapitres. La
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premiére partie traite de I'étude d'impact des ititeles associées aux données nucléaires
sur l'incinération de cibles d&'Np et d®**’Am dans trois scénarios spécifiques. La seconde
partie expose les différentes expériences mené&estdcette thése aupres du réacteur a haut
flux de I'lLL et détaille chaque analyse effectuée.

La premiére partie commence par une introductiorégide sur la problématique actuelle de
I'énergie et de l'intérét de la transmutation naalé comme plateforme d’un développement
pérenne du nucléaire civil (chapitre 1). Le prol#enes données nucléaires et de leurs
incertitudes pour la transmutation est abordé tobkapitre 2. Dans ce méme chapitre, nous
présentons également le cadre de I'étude d'impaxitertitudes et les principes concernant
I'évolution des cibles sous irradiation. Les réstdtde I'étude seront présentés dans le
chapitre 3 et un bilan sera réalisé dans le cleagitrLa seconde partie commence avec le
chapitre 5 qui introduit le dispositif expérimental’institut Laue Langevin. Puis dans les
chapitres 6, 7, 8 et 9 nous détaillons les analy8aksées sur les différentes chaines de
transmutation. Enfin, nous conclurons sur I'ensentdas travaux menés et présentés dans ce
rapport. Les expériences futures qui seront résdisians le cadre de la suite du projet mini-
INCA seront aussi explicitées et des recommandatggmérales quant aux besoins encore
présents sur les données nucléaires seront données.
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Premiere partie : Etude de I'impact des incertitude
des données nucléaires sur la transmutation de
I'américium-241 et du neptunium-237.
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Chapitre 1

Les problématiques énergétique et climatique, l'aver du
nucléaire civil et des déchets a vie longue

Le 2 décembre 1942 marqua le début de la maitead&dergie nucléaire par 'lHomme a des
fins pacifiques a travers la divergence et le dédatde la premiére pile atomique mise au
point par Enrico Fermi & Chicago. Douze ans plug, f@ 27 juin 1954, la premiére centrale
électrique est ouverte a Obninsk en URSS.

La filiere électronucléaire civile conn(t ensuite essor considérable de par le monde, avec
prés de 600 réacteurs construits jusqu’a aujourd@alle-ci est considérée actuellement,
avec les énergies renouvelables, comme une dedeumesl solutions aux problémes
environnementaux et énergétiques posés par les ustibles fossiles et leur inexorable
eépuisement. Cependant, afin de permettre un dgvetoent durable qui ne menace pas le
cadre de vie des populations actuelles et futwesiombreux points restent a traiter, et plus
spécifiguement celui de la gestion des déchetsairek de Haute Activité a Vie Longue (i.e.
HAVL).

Ainsi, dans l'intention de répondre de maniéreropte a ce dernier point, trois grands axes
de recherche et développement furent définis payolevernement francais a travers la loi
Bataille de 1991 et celle du 28 juin 2006. Parng treis axes se trouve la transmutation
nucléaire qui offre la possibilité d’'une réductisignificative de la dangerosité et des flux de
déchets de catégorie HAVL. L'étude de la transnmmnatonstitue le fondement des travaux
menés durant cette theése.

1.1 Les grands défis de demain de I’humanité

« Une civilisation qui s’avére incapable de réscaides probléemes que suscite son
fonctionnement est une civilisation décadente®dmé Césaire, Discours sur le
colonialisme.

Cette assertion illumine la prise de conscienceedlet quant aux conséquences des actes
passés qui ont donné naissance au monde contemparasi que les futurs défis qui
attendent 'humanité durant ce nouveau siecle.deesiers sont particulierement nombreux :
la répartition des ressources alimentaires (800iomd de personnes souffrent de sous-
nutrition dont 200 millions d’enfan{g]), I'accés a I'eau potable (entre 1.1 et 1.5 mitl&ade
personnes n'ont pas acces a l'eau potable et 2lianté ne disposent pas de réseau
d’assainissemenB]), la pollution (8 millions de morts sont imputablehaque année a la
pollution de l'eau et 2 millions a la pollution dair [4]) et I'énergie (1.6 milliards de
personnes n'ont pas acces a I'électrif#ig en sont les plus importants.

1.2 Dépendance énergétique des sociétés aux combusstfiessiles

Par ailleurs, méme si ils sont mieux protégeées,plags dits « développés » ou en cours de
développement doivent également faire face a a#dsdgmes, et plus spécifiquement en ce qui
concerne la dégradation de I'environnemg@jtet la dépendance énergétique vis-a-vis des
combustibles fossilel] (i.e. pétrole, gaz naturel et charbon). En effes derniers sont la
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source du développement économique des sociétéernax notamment grace aux
nombreux avantages qu’ils offrent, a savoir ungagexion économiquement réalisable, un
transport aisé sur de longues distances, ainsnquotentiel énergétique élevé (cf. tableau 1).

Tableau 1 : Potentiels énergétiques et quantités deO» relachées lors de la combustion des trois
principaux combustibles fossiles (pétrole, charbonet gaz naturel), ainsi que de I'éthanol
(biocarburant). Le potentiel de la réaction d’oxyddion du dihydrogéne (2 Hb + Op — 2 Hy0)
utilisée dans les piles a combustible est aussi d@na titre de comparaison.

contenu énergétiqu| quantité de C@relachée
(kJ/kg) (mol/10° kJ)
dihydrogene 120 0.
gaz naturel 51.6 1.2
pétrole 43.6 1.6
charbon 39.3 2.0
éthanol 27.3 1.6

De ce fait, sur les 11 Gtep (tonne équivalent peétrd tepsss 41.868 18 Joules) qui ont été
consommeés en 2004, 80 % proviennent des énergisiefm dont 3.9 Gtep uniqguement du
pétrole (cf. figure 1). Les autres sources d’érxgdites « non-fossiles » restent tres
minoritaires. La « biomasse traditionnelle » (eis#ament le bois de chauffage), représente
encore la principale source d’énergie d’'une boremiigode I’humanité, avec environ 1 Gtep
consommé en 2004. Enfin, les autres sources plugdernes » telles que le nucléaire,
'hydraulique et toutes les autres sources renaiet (solaire, éolien, géothermie, etc.)
fournissent le complément, a hauteur de 9 %.

combustible renouvelables : 10.6 %

hydraulique : 2.2 % autres (géothermie, solaire, éolien, etc.) : 0.4 %

nucléaire : 6.5 %

charbon : 25.1 %

gaz naturel : 20.9 %

pétrole : 34.3 %

Figure 1 : Répartition entre les différentes source d'énergies de la consommation énergétique
mondiale (2004) [5].

De plus, les projections sur les décennies a \@rant a I'évolution de cette consommation
montrent tres clairement la continuité de la pregi@ constatée durant les années
précédentes (cf. figure 2). Cette évolution estcdémséquence de l'augmentation de la
population mondiale ainsi que de la modernisatibrdee I'urbanisation globale des pays.
Ainsi, les simulations tendent a prévoir une ciaig® de la dépense énergétique de I'ordre de
plus de 50 % d’ici 2030. La plus grande partie eieeci proviendra des pays émergents de
I'Asie, tels que I'Inde et la Chinf8] avec un doublement escompté de leur consommation
actuelle durant cette période. Pour illustrati@anChine représente actuellement le deuxieme
consommateur de pétrole derriere les Etats-Unis.e€emple souligne clairement que la
principale problématique de cette évolution eselr’'repose presque exclusivement sur les
combustibles fossiles, malgré I'épuisement prélasies ressources. En effet, 'exemple le
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plus représentatif de ce paradoxe se retrouvel@fpétrole. Ce dernier continue de prendre
une part de plus en plus importante dans la consgimménergétigue mondiale, alors que ses
réserves maximales ont été estimées aux alentel@8@D milliards de barils.

700

600 Biomasse et autres

Hydraulique
Nucléaire

Gaz naturel
Charbon

Pétrole

HE NS

Consommation (TJ)
(%)
S
S

0
1970 1980 1990 2000 2010 2020 2030

Figure 2 : Evolution et prévision de la demande émgétique des différentes ressources de 1970
jusqu’a 2030 [9].

Sachant que la moitié a déja été consommée depdiblut de son utilisation massive, et que
la demande est croissante (actuellement : 7.8omdllde barils par jour), un pic de production
est possible dans un avenir proche, probablemerd 2610 [10] (cf. figure 3). Les
conséquences d’'un tel événement seraient sans doateflambée des prix, ainsi que
I'aggravation des tensions et conflits géopolitgue

= I I
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Russie
Autre
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Figure 3 : Evolution et prédiction de la production pétroliere mondiale jusqu'en 2050. On note le
pic de production (pic de Hubbert) aux alentours de2010 [10].

Le gaz naturel, qui pourrait prendre le relai ddarglé, en tant que vecteur de transport,
devrait suivre une tendance similaire peu de teages, avec un maximum d’extraction
entre 2025 et 2030.

Enfin, bien que le charbon soit disponible en gtende quantité, le nombre de mines qu'il
faudrait ouvrir par jour pour compenser la chute deux autres combustibles (i.e. gaz et
pétrole) serait irréalistg1]. Afin d’appuyer ce constat, le tableau 2 quantiée ressources
estimées disponibles pour les trois principaux amstibles fossiles ainsi que leurs durées
respectives en supposant une consommation starigqde a celle de 2002.
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Tableau 2 : Réserves et durées estimées des diffétes ressources conventionnelles de combustibles
fossiles en 200£12].

réserves estiméey durées des
en 2002 réserves

pétrole 1050.3 10 barils 40.6 ans
gaz naturel| 5501.5 16° m° 60.7 ans
charbon | 984.5 1§tonnes| 204 ans

Un tel constat montre a quel point il devient née@g de trouver rapidement des solutions
permettant une transition économique sans heustd/autres sources d’énergies avant la fin
des combustibles fossiles, et plus spécifiguemeahtacelle du gaz et du pétrole. Cette
remarque est particulierement valable pour le seces transports qui mobilise prés de 60 %
de la consommation totale de pétrole (cf. figure 4)

autres secteurs (agriculture, commercial, résidentiel, etc.) : 15.6 %

usage non-énergétique (e.g. pétrochimie) : 16.8 %

industrie : 9.9 %

transport : 57.7 %

Figure 4: Répartition par secteur de la consommatio mondiale de pétrole (2004) [5]
1.3 Le réchauffement climatique et ses conséquences

Par ailleurs, de par leur caractére organiquecdesbustibles fossiles et leur utilisation dans
des cycles de combustion (e.g. moteurs, centraemique, etc.) entrainent une pollution
atmosphérique a travers les résidus de réactiais ggnerent : Ce CO, NQ, O, etc. Le
plus connu d’entre eux est bien entendu le dioxgdecarbone (i.e. C qui participe
majoritairement au réchauffement global constatguideplusieurs années par les experts
climatologues (cf. tableau [)3].

La concentration atmosphérique en L£® effectivement connu une augmentation non-
naturelle depuis le début de I'ere industrielle ficfure 5), ce qui a entrainé une augmentation
de l'effet de serre planétaire. Ce réchauffemehessmé aujourd’hui a environ 0.6 °C au-
dessus de la normale, et les calculs prévisioriafient une augmentation supplémentaire
comprise entre 1.8 et 3.4 °C dans les cinquantehpines années.

Les conséquences de cette montée des températuneaipnt se révéler désastreuses pour
I'écosystéme ainsi que pour les sociétés humalremontée du niveau des mers provoquée
par la dilatation de I'eau des océans et la forteglaces des calottes glaciaires continentales,
pourrait causer des exodes massifs de populatisastvsur les bords de mers ou dans les

fles. La seule fonte des glaces pourrait entratmer montée de plusieurs dizaines de

centimétres de hauteur (entre 20 et 60 [di5l)
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Figure 5: Evolution de la concentration atmosphédque en CQ ainsi que de la température
moyenne globales entre 1870 et 2000 [14].

Une autre conséquence de ce réchauffement senadssible déréglement climatique majeur,
avec une hausse de I'humidité absolue de I'atmasplues pluies de plus en plus fortes et
également une multiplication des phénomeénes exgéimls que : ouragans, tornades, crues et
inondations.

Au final, le bilan économique des dégats que pamtgprovoquer ces changements dans
l'avenir a été estimé a plus de 5500 milliards cbs(17].

1.4 La solution apportée par le nucléaire a travers leecteur hydrogene

Face a ce constat, la filiere électronucléaire $em@tre aujourd’hui une solution
potentiellement intéressante pour répondre a labldoproblématique de I'énergie et du
climat. En effet, elle ne dégage que trés peu de di@ant son cycle de fonctionnement et
peut permettre d’apporter I'énergie nécessaire eattansition vers une société de transport
basée sur le vecteur hydrogein®]. Le dihydrogene (gaz ou liquide), qu'il soit @i a
travers les piles a combustible ou dans les moggmsnbustion, est pour le moment la seule
solution envisagée pour faire face a la pénurierbuties combustibles fossil®] dans les
moyens de transports.

Bien entendu, avant que cela soit possible de neusbs avancées sont encore a réaliser,
notamment d’'un point de vue technique : mise eneplie cycles de production massive de
dihydrogéne sans émission de gaz a effet de seméeneur de stockage de grande capacité,
baisse des colts de fabrication des piles a cotbiatmembrane d’échange de protons (i.e.
PEMFC -Proton Exchange Membrane fuel C@l]) ou encore augmentation de I'efficacité
des moteurs a combustion interne (ICE — InternahRgstion Engine : ~ 20 - 38 %, PEMFC :
60 %), etc., mais aussi politique (e.g. sensiliibsadu public, transition de tous les pays vers
le cycle hydrogéne) et économique (e.g. particypatides « lobbys » pétroliers dans ce
mouvement).

Or, la production actuelle de dihydrogene, estotfii@e essentiellement a travers des cycles de
craguage de combustible fosgi#@], ce qui est particulierement néfaste pour I'envirement

du fait de I'importante quantité de G@égagée durant ces processus. En conséquenae, outr
un systeme de séquestration du,@Our ces filiereg23], il sera nécessaire de mettre en place
d'autres formes de production basées, par exenmle, des systemes électrolytiques
(efficacité actuelle : 40 — 50 924]) ou sur des cycles thermochimiques a haute termypéra
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comme par exemple celui du Soufre-I¢2ls.

Quelles que soient la ou les options choisies, gmaade quantité d’énergie (électrique et
calorifere) sera nécessaire pour effectuer unetituiien totale des énergies fossiles, aussi
bien dans le milieu des transports (véhicule hylrédectrique ou a hydrogene) que dans celui
de la production électrique de base, et ce dan®ptigue de minimisation de I'émission de

gaz a effet de serre. C'est pourquoi, au vue decoesidérations, le nucléaire se révele
effectivement comme étant un systeme de produénangétique de masse particulierement
appréciable pour I'aven|e6].

1.5 La filiere électronucléaire dans le monde
1.5.1 Situation actuelle du nucléaire civil

Depuis la mise en marche des premiéres piles atmwi@l.e. Fermi en 1942, EBR1 en 1951),
la filiere nucléaire s’est fortement développéegarlques dizaines d’années, essentiellement
entre 1970 et 2000 (cf. figure 6), suite aux dehncs pétroliers (en 1973 et 1979).
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Figure 6 : Evolution de la production électrique etde la participation a la consommation mondiale
de la filiere nucléaire entre 1970 et 2000 [27].

Aujourd’hui, il existe 441 réacteurs commerciau®4 2éacteurs expérimentaux et 220 navires
a propulsion nucléaire en fonctionnement a tral@mnonde. Alors que seulement 8 pays
(Russie, Etats-Unis, Chine, France, Royaume-Umlg, IrPakistan et Israél) disposent d’'un
arsenal nucléaire, 31 états utilisent activememueléaire a des fins civiles, produisant au
total pres de 370 GWe. De plus, 27 réacteurs somitaires sont actuellement en cours de
construction et permettront une augmentation ded&%a puissance actue|is].

Au total, 20 pays dépendent de I'énergie nuclég@ioeir au moins un quart de leur
consommation électrique. La France et la Lituaoi® ¢es seuls a avoir une participation du
nucléaire de plus de 70 %, tandis que 'Arménid3égique, la Bulgarie, la Corée du Sud, la
Finlande, la Hongrie, I'iInde, le Royaume-Uni, la&quie, la Slovénie, la Suede et la Suisse
ont au moins un tiers. Enfin, le Japon, I'Allemagrtda République Tcheque possédent prés
du quart de leur production dans le nucléaire estHtats-Unis, 'Espagne et I'Ukraine un
cinquiéme.

De plus, en 2005, la filiere nucléaire a produi2@d@Wh sur I'ensemble du réseau mondial,

ce qui a représenté aux alentours de 20 % de Bugption électrique globale. Cet apport
énergeétique devrait probablement s’accroitre desisiécennies a venir, au fur et a mesure de
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'augmentation des prix des combustibles fossitedeela prise de conscience des problemes
causes par le réchauffement climati¢eag.

1.5.2 Les principales problématiques de la filiere nucléae

Néanmoins, pour que cette hypothése de développesmn pleinement réalisable, de
nombreux points bloquants doivent étre résolusamotent en ce qui concerne les quatre
sujets suivants : la sdreté en fonctionnement,rédeption des sites face aux sabotages et
attaques extérieures, la résistance a la proli@rates armes nucléaires et, en dernier lieu, la
gestion pérenne des déchets nucléaires produits.

1.5.2.1La s(reté des centrales en fonctionnement

Ce point est devenu la premiere source de méfidngaublic vis-a-vis du nucléaire suite au
traumatisme provoqué par I'accident de la cenulal@chernobyl (26 avril 1986, 9000 morts
[30]), ou encore de celui de Three Miles Island (28 ME®79, aucune victime recensee).
Néanmoins, bien gu'il soit toujours présent, lequis évalué d'accident majeur (fusion du
coeur) sur les filiéres de réacteurs actuels reggefaible : respectivement de I'ordre de®10
et de 4.16 par an pour des réacteurs de type REP (Réact&auaPressurisé) et REB
(Réacteur a Eau Bouillante). De plus, de nombreagrnammes efficaces ont été mis en place
afin de continuer a améliorer le degré de slretécdatrales existant§@?]. Enfin, les régles
de sdreté imposent que les conséquences d’'un @ acttident soient envisagees et limitées.

1.5.2.2La vulnérabilité des sites face aux attaques esabwtages

Suite aux attentats du 11 septembre 2001 sur les jamelles a New York, la question
majeure quant a la sdreté des centrales nucléag€svis de potentielles attaques terroristes
[33] a été posée. En effet, sachant qu’une centrallaite contient en moyenne environ
mille fois plus de radioactivité a long-terme qedie dégagée par la bombe d’Hiroshifa4],

une attaque de grande envergure pourrait provodgidres nombreuses victimes et dégats
dans les régions et états environnants. C’est poiurqu vue de ces constatations, des plans
de protection contre ce genre de menace ont ét&€mace autant aux Etats-Uf8§] que
dans les pays europédas].

1.5.2.3La prolifération des armes nucléaires

Une autre problématique importante concernantibation des centrales nucléaires, est celle
de leur emploi a des fins militaires via la prodoctde plutonium (la capture d’'un neutron
par I'uranium-238 conduit au plutonium-239 fissi®) encore l'utilisation des déchets a trés
forte radioactivité, afin de réaliser des armesléstruction massivgs7]. En effet, bien que
189 états aient ratifié le traité international men-prolifération[39], des risques existent
toujours, comme 'ont montré récemment les essaildCorée du Nord, le 9 octobre 2006
[39]. Pour faire face a ce genre de menace potentidllEA essaie de se doter de nouveaux
outils de contrdle, comme par exemple l'utilisatoles antineutrinos pour sonder, a distance,
le contenu ef**Pu des cceurs de réactejdd.

1.5.2.4La gestion des déchets nucléaires produits pdrdeefélectronucléaire

D’apres la définition de I'AIEA, toute matiére esbnsidérée comme un déchet nucléaire
lorsque celle-ci contient des radionucléides encentrations supérieures aux valeurs
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admissibles dans des matériaux dont l'utilisatish sans contréle et pour laquelle aucun
usage n’est prévu.

Aujourd’hui, les déchets radioactifs et leur gastreprésentent le principal obstacle a une
politique de développement massif du nucléaire.nDpoint de vue mondial et d’apres
I'AIEA, sur les quatre décennies précédentes, antt¢ cumulée de combustible déchargé
représente 220 000 tonnes, dont 145 000 ont ét&gdadans des centres de stockage, en
grande partie provisoire, et 45 000 ont été retesit(e.g. combustible MOX). Les prévisions
donnent pour la fin de 'année 2015, une quanti#fpadsant les 340 000 tonrjgs]. Cette
croissance projetée pose probleme, du fait quainsrpays atteignent déja le maximum de
leur capacité de stockage, bien que d’'un pointukemondial, les capacités actuelles soient
suffisantes pour encore de nombreuses années.

faible activite a vie
moyenne activité a vie longue (FA-VL): 4.6 %
longue (MA-VL) : 4.4 %

faible et moyenne activité a

haute activité (HA) : 0.2 % ileun SIGNERE D e

trés faible activité (TFA): 14 %

~l>

Figure 7 : Répartition des différents types de dédts en termes de volume dans linventaire
francais en 2004 [42].

En termes de volume, la grande majorité des déghethiits par I'ensemble des applications
nucléaires sont de faibles et trés faibles acsv{id. figure 7). Il s’agit généralement de
matériaux (hors-combustible) ayant subit une comtation suite a un contact avec un
matériau radioactif ou ayant été activés sous dteffe rayonnement (e.g. vétements de
protection, gants, bétons, assemblages de comlaysttr.). Usuellement, ceux-ci sont
conditionnés dans des centres de stockage en sdases a quelques metres au-dessous du
sol (e.g. en France, centres de Morvilliers et’dale). Dans le monde, il existe plus d’'une
centaine de centres de stockage de ce type et ddlune trentaine sont en cours de
construction, ce qui représente au final une cépaciaptée au flux de matiere de ce type de
déchets.

La situation est différente pour les déchets detehagtivité et de moyenne activité a vie

longue (i.e. déchets HAVL ou encore de catégorieqQ) proviennent des combustibles usés
et des déchets résultant de leur filiere de remmant. lls représentent plus de 99 % de
l'activité et du potentiel radiotoxique final (digure 8). En fait, en ce qui concerne cette
derniere catégorie, qui est caractérisée par déss@&ms nocives de tres longues durées (i.e.
plusieurs milliers, voir plusieurs millions d’ansgeaucune solution définitive n’est encore

fixée dans la plupart des pays.

C’est pourquoi, la gestion des déchets de hauieitactonstitue aujourd’hui un des plus
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grands défis du nucléaire et notamment dans Igpeetise de son futur déploiement comme
moyen de production d’énergie de masse a émissi@@ réduite.

faible et moyenne activite a

moyenne activite a vie vie courte (FMA-VC) : 0.055 %

longue (MA-VL) : 8.22 %

faible activité a vie trés faible activité (TFA) : 0.031 %

longue (FA-VL) : 0.013 %

haute activité (HA) : 91.68 %

Figure 8 : Répartition des différents types de dédadts en termes de radioactivité dans l'inventaire
frangais en 2004 [42].

1.6 Les stratégies de gestion des déchets HAVL en Franc
1.6.1 Le cycle fermé du combustible nucléaire

Le parc nucléaire francais est constitué actuelterde 58 réacteurs de puissance électrique
comprise entre 900 MWe et 1450 MWe. Chaque annéieoenl100 tonnes de combustibles
UOX (Uranium Oxyde : oxyde d’uranium) usés sontdpits, dont 850 tonnes sont retraitées
pour produire du combustible MOX (Mixed Oxyde : ar@e d’oxyde de plutonium et
d’uranium appauvri). Les 250 tonnes non retraiteeg entreposées.

Uranium naturel Chimie

: Enrichissement {Usine de
' ’, Georges Besse d'Eurodif)

Uranium issu 3 :
du retraitement &% B o
’ Uranium enrichi
Plutonium a recycler -_ ] :

Fabrication du combustible
i (Usine Framatome de Romans)

combustible UOX

Traitement du Entreposage du
combustible neuf

combustible usé

{Usine COGEMA

de La Hague) Réacteur

Entreposage du
combsutible usé

Amont du cycle Reacteur (coeur et Aval du cycle
stockages amont et aval)

Figure 9 : Représentation schématique du cycle feréndu combustible en France.

Les combustibles MOX usés sont quant a eux égalesteckés, dans I'attente de savoir si
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les quantités de plutonium qu’ils renferment serommsidérées comme valorisables pour
lancer de futurs réacteurs surgénérateurs ou camécteets ultimes. En outre, quel que soit le
choix réalisé, de nouvelles filieres de traitenstront étre mises en place.

1.6.2 Les déchets de catégorie C
1.6.2.1Nature des déchets

Les déchets de haute et moyenne activité a viaunou encore déchets de catégorie C, sont
constitués d'une part, des actinides mineurs, @isanajoritairement : des isotopes de

neptunium, d’américium et de curium, et d’autret s produits de fission a vie longue tels
gue le technétium-99 ou 'iode-129.

Tableau 3 : Principaux éléments a vie longue préstndans un combustible UOX déchargé aprés
avoir subi une incinération de 3 ans (33 GWij/t) [4B Pour chaque isotope, les périodes de demi-vie
et les quantités mesurées au déchargement sont igdées.

nature élément | isotope | période (ans)| masse (g/t)
neptunium | Np-237 2140 000 430
américium Am-241 432 220
actinides Am-243 7 380 100
mineurs Cm-243 28.5 0.3
curium Cm-244 18.1 24
Cm-245 8 530 1
sélénium Se-79 65 000 4.7
zirconium Zr-93 1 500 000 710
produits technétium Tc-99 210 000 810
e s palladium Pd-107 6 500 000 200
étain Sn-126 100 000 20
iode 1-129 15 700 000 170
césium Cs-135 2 300 000 360

Le tableau 3 donne a titre illustratif la liste d@sncipaux radionucléides a vies longues
présents dans un combustible UOX a la fin de @moises d’irradiation consécutives dans un

réacteur RER43]. Les masses des différents noyaux sont indiquégsaanmes par tonne de
combustible.

Sr Am
- 5 A
am S mm Cm
E = Pu = autres
1220 W 470 W 350 W 200 W 85 W
S5ans --------- 35ans-------- 55ans ------- 100 ans ----- 300 ans

Figure 10 : Evolution en fonction du temps du dégagment thermique d'un combustible UOX usé [49].

En comparaison avec les autres types de déchdéaias (i.e. B — moyenne et faible activité
a vie longue, A — faible activité a vie courte &tAT— trés faible activité), les déchets de
catégorie C sont a la fois caractérisés par desséonis intenses de rayonnements nocifs qui
peuvent parfois durer pendant des milliers, vos dellions d’années (cf. figure 11), mais
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aussi par une puissance thermique résiduelle imptert(de part les rayonnements qu'ils
emettent, cf. figure 10). Pour ces différentesarags la gestion finale de ces déchets est
particulierement délicate, a la fois du fait derlentréme dangerosité, mais aussi de part les
autres contraintes qu’ils imposent.
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107 s PlUONIUM

= Actinides mineurs
108 ) )
m— Produits de fission
Uranium minier utilisé pour
Le combustible initial
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Figure 11 : Activité, en GBq par tonne de métal lotd, des radionucléides formés en réacteur, et de
leurs descendants, dans un parc REP (80% UOX, 11% ®IX, 9 % URE irradiés a 45 GWi/t) [45].

En 2004, la quantité cumulée de déchets de hatitgt@estimée par TANDRA (Agence
National de gestion des Déchets Radioactifs) at#id.851 m [46], sachant que la France en
produit actuellement prés de 206 par an (soit un cube de 6 métres de coté). Céemié
prend en compte que la partie des actinides etugsode fission non-volatils (produits de
fission hors gaz rares, iode et tritium) qui add@ extraite des combustibles UOX usés. Une
grande guantité de ces déchets est encore prékargdes combustibles MOX stockés. Ainsi,
respectivement 9 % et 65 % de I'ensemble des piodeifissions et des actinides mineurs se
trouvent encore dans ces combustided. Or, ces derniers ne seront probablement pas
traités avant 2020, en attente de la décision canogle futur du nucléaire civil.

1.6.2.2Le procédé PUREX et la vitrification

= combustible
= neuf MOX

colis standard de

uranium 1 plutonium déchets vitrifiés

combustible > | I
irradie UOX PUREX
- | VITRIFICATION | =
produits de fission

+ actinides mineurs

Figure 12 : Procédé de retraitement des combustibdarradiés UOX : séparation de I'uranium et du
plutonium par le procédé PUREX en vue de leur intégtion dans un nouveau combustible MOX,
et vitrification des produits de fission et des amides mineurs restants dans un colis standard de
déchets vitrifiés (CSD-V).

Le procédé PUREX (Plutonium and Uranium RecoveryElyraction[48], cf. tableau 12)
permet d’extraire, avec une efficacité de 99.8é&mqlutonium et I'uranium des combustibles
UOX useés. Les actinides et les produits de fissgmtant sont conditionnés dans des matrices
de verres, elles-mémes coulées a l'intérieur damteneur inoxydable.
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Les oxydes de produits de fissions et d’actinida® snélangés dans la structure méme du
verre. lls deviennent des constituants du résdeeuxi, ce qui limite fortement leur migration
dans le matériau et donc maximise leur rétentian plds, les examens de verres similaires,
d’origines naturels, ont montré leur grande stebitlurant des périodes de dizaines de
millions d’années ou plus, ce qui en fait bien éwdnent des matrices de confinement
adéequates pour des déchets ayant des durées dessi&ece similaires.

Au final, chaque conteneur CSD-V contient envir&@ litres de verre, avec en moyenne 50
kg de produits de fission et d’actinides, ce qprésente le retraitement de 1.3 a 1.5 tonnes de
combustible usé. Le procédé de vitrification perragtsi une réduction conséquente du
volume des déchets HAVL. Mais, du fait de la quaniinportante de déchets HAVL qu'ils
renferment, ces colis sont caractérisés par unssance thermique d’environ un a deux
kilowatts par colis au moment ou ils sont produiBe diminue avec le temps et n’est plus
gue de 100 a 200 watts au bout d'un siécle (cfiréd.3).

mm Sr
mm Cs
= Am
-
C
= aulres

2350 W 700 W 440 W 170 W J0w

Figure 13 : Evolution en fonction du temps du dégament thermique d'un colis standard de
déchets vitrifiés (CSD-V) [49].

En attendant leur refroidissement, les colis déjadpits sont pour le moment stockés
temporairement sur leur lieu de fabrication au i@ede retraitement de la Hague.

1.6.2.3Gestion pérenne des déchets HAVL : loi Batailled881 et loi du 28 juin 2006

Bien que les capacités des centres de stockagerféees actuels (La Hague, Marcoule et
Cadarache) soient importantes, ceux-ci n‘ont pas a&ncus initialement pour stocker
définitivement ces déchets.

Aussi, afin de définir des solutions de gestiorglterme, le gouvernement francais s’est
engagé dans un programme d’étude ambitieux, adlirbautres pays concernés comme les
Etats-Unis, la Finlande, la Suéde ou I'AllemagneciG'est en particulier traduit, dans le cas
francais, par le vote d'une loi spécifique, le JTambre 1991 (article L542 du code de
'environnement), qui a fixé trois axes de recheidd], qui sont les suivants :

« 1° axe — la séparation et la transmutatiore: premier axe est particuliérement
novateur et attractif puisqu’il consiste a recheratles moyens pour extraire et séparer
les éléments radioactifs a vie longue contenus tEmsombustibles (i.e. actinides
mineurs et produits de fissions), dans I'optiqudedetransformer (i.e. transmuter) en
des éléments de durée de vie plus courte dansédeteurs nucléaires de nouvelle
génératiorjs0].

« 2°axe - le stockage réversible ou irréversibleceuche géologique profondeet
axe de recherche concerne 'étude de la faisakilitétockage des déchets nucléaires
(pas uniguement HAVL) dans des formations géolagggprofondes sur des durées
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millénaires. Les recherches, principalement mew@es le laboratoire souterrain de
Bure, ont été focalisées sur les propriétés demamient géologique propices a de tels
sites, ainsi que I'évaluation de I'impact de lalisgdion des ouvrages sur celles-ci.

« 3%axe — les procédés de conditionnement et d’ergeEmode longue duréee dernier
axe vise a développer a la fois des installatianstdckage en surface de longue durée
(pendant 100 a 300 ans, contre 50 a 100 ans peurdillations actuelles) mais aussi
les colis et conteneurs les mieux adaptés pouruehgpe de déchets (TFA, A, B, C et
radiféres) actuellement présents dans l'invenglobal francais.

Ces trois axes sont complémentaires (cf. figureetént pour objectif I'optimisation des flux
de déchets radioactifs, dans une optiqgue de miatiois des contraintes et menaces que vont
imposer ces derniers sur les générations futures.

transmutation
poussée

économie de matiére
réduction de la toxicité
ré ion du dé iq

séparation

Axe 3| ¢

'\
irradié
Sud 3
h [
1 >
s >
o
eeeeeeee .
puts)
2

trés longue durée (> 1000 ans)

entref
en surface i
réduction des volumes confinement optimal

performance des colis

Figure 14 : Cycle de gestion des déchets radioastiissus du retraitement du combustible tel
gu'envisagé dans la loi de 1991.

Les résultats de ces recherches menées pendamslBnacollaboration étroite entre de
nombreux organismes (CEA, CNRS, Andra, COGEMA, EBfamatome, Universités, etc.),
ont permis I'élaboration de la loi du 28 juin 2084 la politique nationale de gestion durable
des matieres et des déchets radioaftifs Cette nouvelle loi a notamment affirmé la mise en
ceuvre d’'une politique nationale de gestion basédesdléveloppement des trois axes de
recherches introduits précédemment.

En ce qui concerne la séparation et la transmutaes recherches continuent jusqu’en 2012,
date a laquelle un nouveau bilan sera établi adirclibisir entre les différentes filieres de
réacteur possibles pour la transmutation. Un prepri@otype pourrait étre mis en place d'ici
2020 et une mise en service industrielle envisageorizon 2040. De méme, la demande
d’autorisation de construction d’'un centre de sageken couche géologique profonde aura
lieu en 2015, ce qui porterait sa mise en exploitaen 2025. Enfin, la méme année, de
nouvelles installations d’entreposage en surfasgatent voir le jour, afin de pouvoir faire
face aux nouveaux flux de matieres nucléaires

Par alilleurs, cette loi du 28 juin 2006 promulguee uransparence accrue et un meilleur
contrble démocratique dans cette nouvelle formegeion des déchets nucléaires, avec
notamment la mise en ceuvre de modalités spécifigmeers son organisation et son
financement.
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1.7 La transmutation des déchets nucléaires
1.7.1 Les bénéfices sur le stockage permanent

Dans I'optique d’'un développement durable du nuéavil en tant que source d’énergie de
masse, il est clair vis-a-vis des modalités impsgie cette nouvelle loi, que la transmutation
nucléaire va constituer un important moteur de msaitsur les flux de déchets qui vont étre
introduit dans le ou les futurs sites de stockageesrain.

En effet, la transmutation pourrait permettre déductions significatives du potentiel
radiotoxique et de la charge thermique apportésup&r partie des radionucléides a vie
longue, ce qui offrirait par conséquent une capagé chargement des sites plus grande, un
impact environnemental a long terme de ces derbieasicoup plus faiblg2], ainsi qu'une
acceptation de la population locale plus aisé.

1.7.2 Principe

Comme introduit précédemment le processus de tratasion a pour finalité de transformer
(i.e. transmuter) les actinides mineurs (e.g. ma@pta, plutonium, américium, curium, etc.) et
les produits de fission (e.g. technétium-99, céslid®, iode-129, etc.) a durée de vie longue
en des éléments de plus courtes périodes ou stébdss bien évident qu’une telle réduction
du temps de vie génere, a quantité égale, une augtiom des émissions radioactives, mais
en contrepartie permet une transition plus rapiehs des éléments moins nocifs, voir stables
(cf. figure 15).

noyaux a durées
de vie plus courte
et'ou moins nocifs

noyau cible \‘I g f
particule (neutron, a transmuter noyaux stables|
photon, proten, etc.)
¢ .

interaction nucléaire formation d'un ou deCI'OIS‘?‘ﬂIlCeS
{capture, fission, etc.) plusieurs nouveaux successives

noyaux a durées de

vie plus courtes f 2 \

émissions de particules
{photon, neutrons, etc.)

Figure 15 : Représentation schématique du processds transmutation nucléaire.

En outre, parmi toutes les particules potentiell@mailisables (i.e. neutrons, protons et

photonsy), les neutrons semblent actuellement la meillepteon du fait des grandes valeurs

de flux et de taux de réaction qui peuvent étreirgis dans les installations nucléaires
(existantes ou en cours de développement). Paugsll a la différence des produits de
fissions, la transmutation des actinides mineutgeacipalement dirigée vers les réactions
de fission, directes ou indirectes, ce qui peusgmér un avantage certain du fait de I'énergie
dégagée qui peut potentiellement étre exploitémiee celle de la fission de I'uranium dans

les réacteurs actuels).

1.7.3 Etat de la recherche
A travers le cadre des recherches menées durant5lesns prévus par la loi Bataille,

'exploration de la faisabilité de la transmutatiarété réalisée par le biais de nombreuses
collaborations internationales (e.g. EUROTRANS, ERR, réseau ADOPT, etc.). Celles-ci
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ont notamment porté leurs efforts sur deux voie#, Is transmutation réalisée dans des
réacteurs critigues de quatrieme génération, swis dles réacteurs sous-critiques pilotés par
accélérateurs (« Accelerator Driven System », @oenADS) fortement chargés en actinides
mineurs (cf. figure 16).

En effet, les réacteurs de futurs générations tei®tudiés dans le cadre du forum
international génération IV (« Generation IV Int&ional Forum » ou encore « GIH58])
sont développés selon des objectifs stricts depmolifération, de slreté, de compétitivité
économique et aussi de réduction des déchets. Celteboration regroupe désormais 12
pays (Afrique du Sud, Argentine, Brésil, Canadain€hCorée du Sud, Etats-Unis, France,
Japon, Royaume-Uni, Russie et Suisse), ainsi quedamunauté européenne de I'énergie
atomique (CEEA, ou encore Euratom). Six conceptsédeteurs innovants sont a I'étude :
trois sont des réacteurs rapides, respectivemdrdidis au sodium (Sodium-cooled Fast
Reactor), au plomb (Lead-cooled Fast Reactor) egam (Gaz-cooled Fast Reactor), un
réacteur thermique refroidi au gaz mais fonctiomr@arés haute température (Very-High-
Température Reactor), un réacteur a eau supeugi(§upercritical-Water-Cooled Reactor)
et enfin un réacteur a sel fondu (Molten Salt R@cChacun de ces systemes futuristes offre
des possibilités plus ou moins grandes pour li@@tion et la transmutatiofb4]. Les
réacteurs a spectres thermiques semblent actueltguhes propices a la transmutation des
produits de fission, tandis que les réacteurs empidffrent de meilleurs potentiels
d’incinération pour les actinides mineurs du fatlédnportance plus grande des phénomenes
de fission dans ces domaines énergétiques éleves.
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Figure 16 : Schéma de principe d'un réacteur pilotépar accélérateur : la sous-criticité du coeur est
compensée par les neutrons formés lors des réactmde spallation générées par les protons délivrés
par l'accélérateur dans la cible. Une partie de I'dergie récupérée dans le massif sous critique est
ensuite utilisée pour alimenter I'accélérateur.

Par ailleurs, en ce qui concerne les réacteurs-giticues pilotés par accélérateurs, ces
systemes présentent des avantages théoriques dhbiEnisur les réacteurs critiques,
notamment du fait de leur contrdle beaucoup plugpleo (impossibilité de divergence
prompte), méme en présence d’'un cceur entieremargé&len actinides mineurs. Néanmoins,
étant donné leur plus grande complexité (i.e. amgmlaccélérateur, source de spallation et
massif sous-critique), de nombreux obstacles dévétre franchis avant une application
industrielle de traitement des déchets. C’est pmirde programme de recherche européen
EUROTRANS (inclus dans le$ 6t 7 Programme-Cadre de Recherche et de Développement
de la communauté européenf®]) focalise actuellement les efforts de recherchelau
résolution des problemes technologiques des difféseparties :
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- la fiabilité de l'accélérateur linéaires de protofpsogramme IPHI[56]), dont le
courant recherché pour une installation de tailtistrielle doit atteindre 20 mA avec
une énergie de 1GeV, avec moins de 5 coupuresngustenférieures a une seconde
par an[57].

— le comportement de la cible de spallation souséais et particulierement la fenétre
de séparation entre I'accélérateur et la cible¢erpce MEGAPIH58])).

— Le couplage neutronique d'un coeur sous-critiqud’wh accélérateur (programmes
MUSE [59] et GUINEVERE[60]).

L’ensemble de ces travaux a pour but la concemdion ADS de démonstration européen
FETD/XT-ADS. Dans la situation actuelle, ce dempmurrait étre le projet belge MYRHHA
[61].

1.8 Conclusions

Malgré des accidents aussi marquants que ceux e THiles Island (28 mars 1979) et de
Tchernobyl (26 avril 1986), la filiere électronuaiee représente aujourd’hui une des rares
alternatives réalistes pour pallier I'épuisemens dessources en combustibles fossiles,
principal moteur de fonctionnement des sociétésemms. Cette affirmation est appuyée par
la prise de conscience croissante quant aux coeségs néfastes de ces filieres énergétiques
sur I'environnement et le climat mondial.

Néanmoins, dans une optique de développement @u@ddinombreux points restent a régler
dont la question des déchets radioactifs produatsigs centrales, et plus particulierement
ceux de haute activité, et ceux a vie longue. dastison pour laquelle le gouvernement
francais a mis en place un cadre |égislatif défang les axes de recherche, les réles et les
responsabilités des organismes concernés partiaryds ces déchets.

Dans ce cadre, la transmutation nucléaire représenenjeu majeur pour le développement
du nucléaire, étant donné les nombreux avantageBegpourrait apporter sur le stockage des
déchets ultimes, notamment en termes de réducteorfluk thermique et radiotoxique.
Cependant, celle-ci nécessite encore de nombreesksrches afin d’apporter des réponses
concrétes quant a son éventuelle réalisation hdléxindustrielle.
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Chapitre 2

Cadre général de I'étude

La transmutation nucléaire des actinides mineduitsirigervenir les chaines d’évolution de
ceux-ci. Or, les parametres qui constituent cesiéligss sont caractérisés par des incertitudes
parfois importantes qui peuvent nuire a la quaties simulations. En effet, les valeurs
contenues dans les bases de données nucléairesdantf sur des mesures expérimentales,
qui, dans le cas des actinides mineurs, peuvenpétr nombreuses, voir inexistantes.

Aussi, dans l'optigue de mettre en lumiére les patees ayant le plus dimpact sur les
incertitudes attachées a la transmutation, desulsalte sensibilité et d’incertitude ont été
effectués a I'aide du logiciel MERCS. Ces simulasicce sont portées sur le cas de cibles
d’?”Am et de®'Np irradiées dans trois cas de réacteur différeBBR, GT-MHR et HI-
HWR. Chacun correspond a un type de spectre pketica savoir, respectivement : rapide,
épithermique et thermique, et met donc en placeheaminement de la matiere transmutée
différent.

Ce second chapitre présente le cadre général te értde, et met en place les outils
numeriques et théoriques utilisés, ainsi que k@tégie menée. Les évolutions des grandeurs
d’intérét pour la transmutation, a savoir les pboets d’'incinération et de transmutation, le
potentiel radiotoxique et les activités alpha gsibn spontanée, y sont également développées
pour chaque cycle. Les bilans de sensibilité enceititude calculés pour ces différentes
variables seront abordés dans le troisieme chapitre

2.1 La problématique des données nucléaires
2.1.1 Les codes de calculs et les bases de données nirelga

Les études de transmutation actuellement menékassmt sur des calculs a l'aide de codes
de simulation de neutronique (e.g. DARWIN, MCNP,PABLO, etc.) qui S’appuient sur des
bases de données nucléaires. Celles-ci regroupengrande quantité de données sur les
parameétres d’état et d’évolution de nombreux noyaépats (i.e. spin, parité, ...), sections
efficaces d’interaction avec un flux de particul@sg. neutrons, protons, photons, ...),
propriétés de décroissance (temps de demi-vie,uxoigameés, ...), etc. Elles ont été mises en
place et sont actuellement entretenues par despegoul’évaluation qui réunissent
généralement les efforts de un ou plusieurs paygoukd’hui, les plus connues sont les
suivantes :

— ENDF/B : Evaluated Nuclear Data File, Etats-Unis.

— JEFF : Joint Evaluated Fission and Fusion file, Europé@eest.

— JENDL : Japanese Evaluated Nuclear Data Library, Japon.

— CENDL : Chinese Evaluated Nuclear Data Library, Chine.

— BROND : Biblioteka Rekomendovannykh Otsenjonnykh Nejtrddmipannykh,
Russie.

2.1.2 Ladisponibilité et la précision des données nuclé@as

Bien évidemment, I'ensemble des données présedtes ces bibliotheques nucléaires ont
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été évaluées a partir de mesures expérimentalesffénune fois ces derniéres officiellement
publiées, elles sont soumises aux groupes d’évatuqtii les condensent et les intégrent dans
ces bases de données officielles. Parfois, lordgumesure d’'un paramétre n'a pas été
effectuée, celle-ci est substituée par des prédistide modéles théoriques éprouvés sur
d’autres réactions connues.

Un tel constat établit clairement I'étroite relatjoqui existe, entre les bases de données
nucléaires utilisées par les codes de calcul etnhesures, notamment quant a leurs

disponibilités et leurs précisions. En d’autresmies, une simulation effectuée par un

programme se retrouvera indubitablement entachéeunpa incertitude qui sera corrélée a

I'exactitude des données qu'il utilise, et doneBecen amont des mesures expérimentales.

2.1.3 La problématique des actinides mineurs pour les sy@mes du futur

Aujourd’hui, la précision des données nucléairdsjiege suffisante pour I'exploitation des
réacteurs de technologie actuelle basée sur le del’'uranium-235, notamment grace aux
nombreuses années de retour d’expériences suystésngs, ainsi que de la grande qualité et
guantité des données mesurées concernant lespgaixcnoyaux impliqués dans ce cycle (i.e.
235 233 et #%Pu). La figure 17 montre I'exemple de la sectioficate de fission de
I'uranium-235 (i.e.?*U o(n,f)), pour lequel plus de 100 000 points de mesusont
répertoriés dans la plage d’énergie utile aux stast(énergies de neutrons comprises entre
guelques meV et quelques MeV).
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Figure 17 : Tracé de I'évaluation (ENDF/B-VII.0) etdes points mesurés (plus de 100 000 points en
absolu) de la section efficace de fission de I'uramm-235.

Cependant, cette observation n’est plus valables dancadre des études menées sur les
systemes du futur (génération IV et A.D.S.), deantdmbustible sera majoritairement basé,
non plus sur I'uranium seul, mais sur celui dedhiom naturel et du plutonium (i.2%Pu et
2Ipy fissiles). De plus, ces systémes intégrent damss cahiers des charges une
minimisation de la production des actinides minguog I'incinération de ceux-ci sous forme
de cibles.

Or, hormis pour guelques noyaux dont certainestiz¥econt déja un intérét pour le cycle

actuel (e.g%%uo(n,f), **Pus(n,f), la plupart des actinides, et plus partierdment les
actinides mineurs (i.e. neptunium, americium, autiwcalifornium), sont définis par une
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qualité et quantité faibles, voir médiocres, de roks mesurées et évaludég]. En
conséqguence de quoi, les travaux effectués dareslle des développements des systemes du
futur sont soumis a des incertitudes plus impoesugue pour ceux des réacteurs actigéls

[64]. Obligatoirement, ceci se traduit par un accromssg des marges et systemes de sécurité
a mettre en place, et donc par la méme occasionaugmentation du colt économique
(construction, fonctionnement et démantelementedenouveaux systemes.

— évaluation (ENDF/B-VIL.0)
= points de mesures

-
[=]
[

10= |-

section efficace de fission (barns)

4 ! ! 1 ! ! ! |
1 105

Energie incidente du neutron {eV)

Figure 18 : Tracé de I'évaluation (ENDF/B-VII.0) etdes points mesurés (5 210 points en absolu) de
la section efficace de fission du curium-245. Aucupoint de mesure n'est présent dans la région se
situant entre le point thermique (En = 25 meV) et ne dizaine d’électron-volts, malgré la présence
supposeée par les modéles de résonances dans ceitez

2.1.4 Les données nucléaires et la transmutation des atiiles mineurs

Ce questionnement vis-a-vis de I'impact des intatés est encore plus pertinent dans le
cadre des études sur l'incinération et la transtimtades actinides mineurs. En effet, étant
donné que le processus de transmutation concemgteatnent I'évolution sous irradiation de
ces derniers, les effets des incertitudes sur @:é@ks peuvent se révéler notablement
importants.

Aussi, dans I'optique d’apporter des éléments gense, nous avons entamé une étude dont
I'objectif principal était de quantifier les effetie ces incertitudes sur des grandeurs ayant un
intérét certain pour la transmutation et l'incirtéva mais également pour la gestion des cibles
transmutées. Cette étude est complémentaire aditiaupt travail réalisé par Aliber3] sur

les paramétres intégraux associés au cceur et Budgycombustible.

En pointant ainsi les parametres sensibles potrafesmutation, des campagnes de mesures
adaptées pourront étre envisagées pour réduirdolesines d’'indétermination qui affectent
les études sur l'incinération. En effet, commedtasmontré dans la suite, une partie des
conclusions de cette étude ont permis de focaksetravaux expérimentaux du projet mini-
INCA (et donc de cette thése) vers certaines meslimgérét.

2.2 Choix des cibles et réacteurs étudiés
2.2.1 L’américium-241 et le neptunium-237

Dans cette étude, nous avons choisi de traiteruenignt le neptunium-237 et 'americium-

241. En effet, ce sont les deux actinides mineard th formation est la plus grande dans les
combustibles UOX et MOX irradiés dans les filiegegau actuelles. De plus, ce sont des
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noyaux particulierement radiotoxiques (cf. tabldausurtout 'américium-241 dont I'activité
est bien plus forte que celle &UNp.

A ces deux noyaux, il faudrait également rajoutanéricium-243 et le curium-244, que nous
avons choisi de ne pas traiter ici, car moins pitedlans les combustibles usés. En outre, le
curium-244 a la possibilité de décroitre. A euxtopidls constituent les actinides mineurs les
plus problématiques dans le cycle de retraitemermodnbustible irradié.

Par ailleurs, nous avons considéré I'implémentatiertes deux noyaux sous forme de cibles
dont la présenece est non perturbatrice pour lestrgs neutroniques. En d’autres termes, les
effets d’autoprotection générés par la présencsedeactinides (et des noyaux qu’ils forment

durant leurs évolutions) dans les cceurs de réactgant pas été pris en compte dans le
calcul. Ceci revient a se positionner dans une tgse d’'implémentation (homogéne ou

inhomogéne) de ces isotopes dans le coeur commeirdEeure a quelques pourcents (en

masse).

Tableau 4 : Principales caractéristiques radiotoxiges de I'américium-241 et du neptunium-237.

période physiqug mode de groupe de principaux organes cible$
noyau . . o~ ; . :
(en années) décroissance radiotoxicité [65]| et périodes biologiques
Np-237 2.144 10 R squelette : 50 ans
AM-2A1 1322 o 1 — trés forte foie - 20 ans

De plus, dans le cas de cibles de transmutatiorée®di.e. implémentation inhomogéne),
celles-ci sont suffisamment fines pour ne pas gé&néfeffets d’auto-absorption. C’est
pourquoi, les conclusions qui seront apportéesacseront pas valables dans le cas de coeurs
fortement chargés en actinides, comme cela peaieétrisagé pour les systemes ADSY.

2.2.2 Lesréacteurs étudiés : EFR, GT-MHR et HI-HWR

Nous avons choisi de mener cette etude dans ldeca®mis réacteurs représentatifs de trois
domaines en énergie de flux: rapide, épithermiqubegmique. En réalité, cette sélection des
trois réacteurs s’est effectuée de telle manieobtanir au final un panel varié de spectres

neutroniques, s’étalant du rapide au fortement méodBe cette maniere, comme nous

pourrons le constater tout au long de cette éledeshemins de transmutation empruntés par
I'américium et le neptunium seront bien différeatsfonction du spectre considéré. De plus,

deux des réacteurs choisis sont sur la liste degeérs de quatrieme génération et sont donc
susceptibles d’étre construits dans I'avenir.

— Réacteur EFR (European Fast Reactdrsiagit d’'un réacteur a spectre de neutrons
rapides, d’'une puissance de 3600MWth/1500MWe, idifrpar une circulation
continue de sodium liquide (~ 500°C en sortie deuryop6]. Le combustible
Z38U/7%%pu est sous forme d’aiguilles. Ce concept de réacsmide refroidi au sodium
(SFR — Sodium Fast Reactor) est étudié dans |le chdforum génération-IV.

— Reéacteur GT-MHR (Gas Turbine Modular Helium Reactor'est un réacteur a
spectre de neutrons modérés (modérateur grapliéfni par une puissance de
600MWth/285MWe. Le combustible, sous forme de pstparticules (i.e. particules
TRISO [67]) rassemblées sous forme de compact, est refraidup flux d’hélium
gazeux a tres haute température. Ce systéeme estéudié a l'intérieur du forum
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génération-1V (concept du VHTR — Very High TemparatReactor}68].

— Réacteur HI-HWR (High-Intensity Heavy Water-modethReactor ce dernier cas,

qui n'est pas présent dans le forum générationdptésente un réacteur actuellement
fictif. Celui-ci est basé sur les flux et spectoks neutrons mesurés a l'intérieur du

canal d’irradiation V4[69] du réacteur expérimental de linstitut Laue-Langes

Grenoble (France). Ce modéle de réacteur HI-HWRbs¥ise un cas extréme de
réacteur haute intensité (HFR — High Flux Réactaumodération poussée (i.e. eau

lourde).

Pour notre étude, nous avons considéré un fondestatijue, sans évolution du flux de
neutrons. Les valeurs de flux ainsi que la répantispectrale sont indiqués dans le tableau 5.
A titre de comparaison, nous avons indiqués égalenes flux correspondant a des

combustibles UOX et MOX dans un PWR.

Tableau 5 : intensités et répartitions des flux deeutrons dans les trois grands principaux domaines
en énergie pour les trois réacteurs étudiés EFR, GMHR et HI-HWR, ainsi que celles calculées
pour des combustibles UOX et MOX irradiés dans un EP. Par ailleurs, la derniére colonne
indique le code de calcul qui a été utilisé pour dénir chaque spectre [communication interne].

réacteur flux _<2d)_>1 thearmique épithermique rapide _code (_je
(n.cm<s’) | (10°-1eV) | (1 eV—-100keV)| (100 keV — 20 MeV) simulation
EFR 1.54 16 0% 42 % 58 % ECCO/ERANO
GT-MHR 1.83 16° 24 % 52 % 24 % Tripoli-4
HI-HWR 1.00 10° 84 % 14 % 2% MCNP
PWR (UOX) 1.89 1¢ 13 % 39 % 48 % APPOLO
PWR (MOX) | 1.89 1 10 % 40 % 50 % APPOLO

Les flux calculés sont également représentés diguee 19. Il est possible de noter la grande
différence entre les trois flux ou le spectre dactéur EFR est effectivement rapide : celui-ci
chute rapidement en dessous de quelques milli&gatfons-volts, alors que celui du HI-

HWR est trées modéré.

-

10

— EFR(ECCOI/ERANQOS)
— GT-MHR (Tripoli-4)
HI-HWR (MCNP)
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Figure 19 : Spectres neutroniques des trois réactesisimulés : EFR, GT-MHR et HI-HWR.
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Par ailleurs, le GT-MHR du fait de la quantité impate de modérateur graphite contenu
dans son ceceur, présente un spectre dont plusrdeiti@ des neutrons a une énergie incluse
dans le domaine épithermique, c’est-a-dire dandolmaine des résonnances résolues des
sections efficaces. Enfin, en ce qui concerne $edearéacteur HI-HWR, celui-ci se retrouve
dans une configuration pour laquelle I'effet dentdération est supérieur a celle d'un
combustible REP/UOX. En effet, plus de 84 % du spese trouve dans le domaine d’énergie
thermique. Pour le reste, 14 % des neutrons s@septs dans le domaine épithermique et
seulement 2 % dans le domaine rapide.

2.3 Les outils théoriques et numériques
2.3.1 Matrices de sensibilité et de covariances

Afin d’estimer I'impact des données nucléairesestalirs incertitudes, nous avons calculé les
coefficients de sensibilité de I'ensemble des patees nucléaires (i.e. sections efficaces et
parametres de décroissance) jouant dans les égsiatiévolutions, lors de la transmutation
de 'américium-241 et du neptunium-237.

Ces coefficients proviennent de la théorie géng¥alides perturbatiofigd] et permettent de
quantifier I'influence d’'un parametre nucléaire dén¥; sur I'évolution d'une variable
spécifique; (e.g. taux d’'incinération), par la formule suivant

_& W)
S,;® _Wj(t) E’m

(1)

En d’autres termes, ce facteur qui est sans dimensiesure la perturbation qui est induite
sur la variable étudiée par une petite déviationpdtameétre nucléaire autour de sa valeur
initiale. En conséquence de quoi, plus la valeurceie sensibilité ;$ est grande, plus
limpact du parametre en question sur I'évolutianld variable est élevé. De plus, le signe
gue peut prendre ce coefficient ne fait qu'indigdans quel sens aura lieu la variation de la
variable étudiée vis-a-vis de celle du parametrdinEce type de coefficient est la plus part
du temps, calculé et exprimé en « %/% », c'est@4lir la base d’'un écart relatif de £+ 1 %
autour de la valeur initiale du parametre.

De surcroit, une fois I'ensemble des coefficientssensibilités calculé, il est possible de
chiffrer une estimation au premier ordre de l'erreglative (i.e. en pourcents) associée a la
variable étudiée. Pour cela, il est nécessaireligirtla matrice de covariance associée :

g, (t)? _ , Var(¥)) Cov ¥, W)
W—Zj:s.,j(t) G?‘*;S,k(t)[%(t)gw )

La premiere partie de cette équation définit lactdirecte des incertitudes attachées aux
parametres nucléaires (€lément diagonaux de laiomatie variance-covariance) sur la
variable intégrale;, tandis que la seconde partie dénote les effetdeélations entre ces
différents parametres (éléments non-diagonaux).

Or, étant donné que ces corrélations restent detoeht encore trés mal évaluées, nous avons

choisi de porter nos erreurs uniquement sur la @renpartie de cette équation. En raison de
qguoi, les résultats qui seront présentés dansita da cette étude seront indubitablement
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entachés d’'un biais. Néanmoins, I'objectif de @wvdil ne réside que dans une volonté de
fournir des estimations sur I'impact des incerti@sicittachées aux données nucléaires et non
sur une qualification de celles-ci.

2.3.2 Les incertitudes des données nucléaires

Les incertitudes considérées pour les différentamatres pris en compte durant cette étude
proviennent de sources diverses (cf. annexe). Apwir les sections efficaces des réactions
(ny), (n,f) et (n,2n) des actinides suivants2Th, 233 234 235 236, 2§§ 237\, 238, 239, 240, 241,
242py, 241 242m. 29Rm g 242 243, 244 2By |es incertitudes ont été calculées & partir de
I'évaluation « ANL covariance matrix [¥4]. En effet, les matrices de variances fournies dans
ce document, dont un exemple est donnée par leaabb, ont permis de calculer les
incertitudes de I'ensemble des parametres nuckairdessus pour chaque spectre étudié.

En ce qui concerne les sections efficaces des aattgsdes qui n'ont pas été énumérés ci-
dessus, une erreur globale de + 10 % a été cogsidiéis’agit bien entendu d’'une hypothéese
particulierement optimiste, du fait que dans letange majorité, ces parametres ont été trés
peu mesurés et évalués. Néanmoins, comme nousopeuer constater dans la suite, exceptée
dans le cas de la formation du californium-252, m@®meétres ne sont pas sources de grandes
valeurs de sensibilités et/ou d’incertitudes potdies.

Enfin, les incertitudes des parametres de décraissgdnonstantes de deécroissance et
probabilités des différents modes,:p, B*, etc.) ont été prélevées dans la table évaluée des
isotopes du « LBNL (Lawrence Berkeley National dediory) isotopes project[¥5].

Tableau 6 : Exemple de matrice de variances extraitde I'évaluation « ANL covariance matrix »
[64] pour les sections efficaces de I'américium-241.

groupe plage en énergie |o(n,f)| o(ny) | s(n,2n)
1 55.2 MeV - 150 MeV| 60 %2100 %| 100 %
2 19.6 MeV - 55.2 MeV| 40 9% 80 % | 100 %
3 6.07 MeV - 19.6 MeV| 109% 10 % | 100 %
4 2.23 MeV - 6.07 MeV| 109% 10 % | 100 %
5 1.35 MeV -2.23 MeV| 10% 10 % | 100 %
6 498 keV - 1.35 MeV | 10 % 10 % | 100 %
7 183 keV -498 keV | 10% 10 % | 100 %
8 67.4 keV -183 keV | 10 %10 % | 100 %
9 248 keV -67.4keV| 10%10% | 100 %
10 9.12 keV -24.8keV| 20%10 % | 100 %
11 2.03keV-9.12keV| 20%10% | 100 %
12 454 eV - 2.03 keV 20 %10 % | 100 %
13 22.6 eV - 454 eV 20 %10 % | 100 %
14 4.00eV -22.6 eV 20 %10 % | 100 %
15 0.54 eV - 4.00 eV 20 %10 % | 100 %
16 0.10 eV - 0.54 eV 20 %10 9% | 100 %
17 0.001eV-0.10eV | 20 %10% | 100 %

2.3.3 Code d’évolution MERCS
Les évolutions des cibles de transmutafitAm et?*’Np, ainsi que les calculs de I'ensemble

des coefficients de sensibilités ont été menéasegad’utilisation du code MERCS (Module
d’Evolution sous ROOT et de Calcul de Sensibilité).
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Le module MERCS a été initialement développé dansatire du projet mini-INCA pour
analyser les données obtenues lors des expériencépondre aux différentes questions qui
peuvent étre posées par les évolutions complexessdmpes irradiés. Ce code, entierement
rédigé en langage C++ sous forme de bibliothéquag&e pour ROOT, résout les équations
d’évolutions (dites de Batemaj16]) des actinides mineurs de maniere numeérique. Les
éguations considérées sont celles a un groupe engiér(i.e. sections efficaces moyennées
sur I'ensemble du spectre de neutrons) et prerarenbnsidération les réactionsyjn(n,f) et
(n,2n), ainsi que la totalité des processus deoismance (méme les plus minoritaires). Au
final, plus de 100 actinides mineurs sont repré&seatl'intérieur du programme (du thorium-
226 a I'einsteinium-255). La figure 20 donne unprésentation d’'une partie des chaines de
transmutation qui ont été incluses dans le programm

2% {24 cin] {28

o SF+]

Figure 20 : Vue schématique réduite d'une partie dechaines d'évolution comprises dans le module
MERCS (du neptunium-237 a l'einsteinium-253).

Bien évidemment, celui-ci ne se substitue pas acdeles de calculs aussi élaborés que
CINDER [77] ou encore MCNP/MURE78]. Il ne traite notamment pas les produits de
fission. Mais, il offre cependant de nombreusessibilgés et facilités, grace a son couplage
avec le logiciel ROOT du CER[N9]. Par exemple, le module MERCS peut calculer eetrac
les évolutions d'un grand nombre de variables dbfies (concentration, rapports
isotopiques, taux de fissions, taux d’incinératbrde transmutation, etc.), mais aussi il peut
établir des bilans de sensibilités sur I'ensemtds garamétres nucléaires inclus dans le
programme. Pour plus d’'information, il est possitdée consulter le site internet dédié, dans
lequel il est possible de trouver la notice du ¢@iesi que les calculs de validation effectués
sur un scénario de combustible UOX irradié danRHER[80].

2.4 Stratégie de simulation et choix des observables
2.4.1 Stratégie de simulation et d’analyse

Les sections efficaces qui ont servi pour ces éwwa sont celles de la bibliotheque
ENDF/B-VI.8, complétées avec celles de JENDL-3.3spliFF-3.0 (dans I'ordre), lorsque
des parameétres nucléaires n’étaient pas présemsd’'dae ou I'autre de ces bases de données.
Une telle fusion a été realisée afin de décrire nseux I'ensemble des chemins de
transmutation possibles.

De plus, afin de pouvoir mener une comparaisonréadtats obtenus sur les trois scénarios,
les irradiations ont été considérées comme étamtineees et les temps d’irradiation ont été
ajustés de tel maniere a pouvoir effectuer un lslarultané selon des valeurs équivalentes de
taux d’incinération, a savoir : 20 %, 40 %, 60 8@t (cf. tableau 7).
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Tableau 7 : Temps d'irradiation considérés dans chgue cas de cible et de réacteur étudié,
correspondants aux valeurs d’incinération : 20, 4060 et 80 %. On note la réduction de ces durées
en corrélation avec la modération du spectre de néwns.

taux d'incinération] 20 % 40 % 60 % 80 %
EFR temps d'irradiationf 9 ans 16 ans 25 ansg 39 ar
“Np | GT-MHR | temps d’irradiationf 3.5 ans| 5.5 ans 8 ans 12 ar
HI-HWR | temps d'irradiation| 50 jours| 87 jours| 132 jouns 208 joUrs
EFR temps d’irradiationl 8 ans 15 ans 25 ang 41 arn
“Am | GT-MHR | temps d'irradiationf 2 ans 4 ans 6 ans 11 an
HI-HWR | temps d’irradiation] 53 jours| 152 jourg 288 jours| 667 jour

[7)

"

n

[2)

En effet, comme expliqué plus haut, I'incinérati@pnésente I'objectif ultime des processus

de transmutation des actinides mineurs, c’est pmircette grandeur a été jugée comme étant
le parametre clef pour confronter les différent@nscios. Assurément, une hypothese

d’irradiation continue est peu réaliste du fait temps de rechargement du combustible qui
seront nécessaire dans un réacteur, ainsi querdiealpes périodes de cycles de retraitement
si la gestion par multi-recyclage est adoptée.

Néanmoins, comme il I'a déja été souligné plus heette étude n’a pour but que de fournir
des estimations des impacts des incertitudes deseds nucléaires. De surcroit, la stratégie
qgui a été menée dans cette étude a été d’obserymemier lieu les évolutions du flot de la

matiere transmutée dans les différents réacteurs tiatention de mieux appréhender les

évolutions des cibles et de ses variables, puisattiler leurs coefficients de sensibilité et

leurs incertitudes.

2.4.2 Les variables étudiées

Les évolutions sous irradiation de cible d’aménci@4l et de neptunium-237 ont été
simulées pour les trois réacteurs : EFR, GT-MHR &HWR. Dans chaque cas, cinq
variables d’intérét pour la transmutation ont étéd&es : les taux de transmutation et
d’incinération, le potentiel radiotoxique et lesigtés alpha et fission spontanée.

2.4.2.1Les taux (ou potentiels) de transmutation et diéation

Ces deux premieres grandeurs définissent I'effi€aeffective de la transmutation et de
l'incinération de l'actinide mineur cible. En premieu, le taux de transmutation symbolise
la proportion de noyaux cibles qui a disparu pautransformer en d’autres noyaux. Cette
guantité est décrite par la formule suivante :

D ON(t)

noyaux_initiaux

zNi(t:O)

noyaux_initiaux

taux_de_transmutaion =1-

®3)

Ce taux de transmutation prend a la fois en cordidé les réactions et processus qui font
disparaitre ces actinides cibles yfn(n,f), (n,xn), décroissance radioactive, maissageux,

de méme types, qui les réapprovisionnent (et qui fdonc diminuer le potentiel de
transmutation d’autant).
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Le taux d’incinération, quant a lui, correspondaaproportion de noyaux cibles qui ont
disparu par fission :

t

3 j(< g s BD>

tous_ noyauxg

neutrons (t) M Pfission_spomanée mj EN] (t) mt

D N (t=0)

noyaux_initiaux

taux_d'incinération = (4)

Comme le montre cette formule, le potentiel d’igcation prend en compte a la fois les
fissions ayant e(t lieu par interaction neutronjquais €galement les fissions spontanées. Par
exemple, le californium-252, dont la période de deim vaut 2.645 années, posséde une
probabilité de décroissance en mode fission spéstgni est de :Rion_spontanse= 3.092 %.

Par ailleurs, cette variable est tres importantantédonné que la fission nucléaire est une
réaction extrémement favorable sur de nombreuxsanr la gestion des déchets HAVL. En

effet, les produits de fissions possedent dansgeamde majorité des durées de vie bien plus
petites que celles des actinides, mais sont aééisisipar des émissions radioactives, ainsi
gue des potentiels radiotoxiques bien plus faillBsst la raison pour laquelle la fission est

considérée comme étant la finalité ultime dansflégrs processus de transmutation des
actinides mineurfr1].

2.4.2.2Le potentiel radiotoxique

Cette troisieme grandeur se réfere justement anpel de dangerosité résiduel des cibles de
transmutation, a travers I'ensemble des noyaux llgg’econtiennent. En fait, le danger
biologique des radionucléides est principalemeopprtionnel aux types (e.g, X, protons,
neutrons./He, produits de fissions, etc.) et a I'énergie gdelques eV a plusieurs MeV) des
rayonnements qu’ils émettent, a leurs activitassiaju’a leurs dangerosités chimiques. Bien,
évidemment, leurs potentiels radiotoxiques dépendessi de leurs modes de contact (e.g.
externe, inhalation, ingestion, etc.) avec la metiet des organes cibles affectés.

Aussi, afin de pouvoir quantifier ce type de mesackes coefficients de dose (i.et)eEnt
été établis pour de nombreux noyaux différents l@arcommission internationale de
radioprotection[72] (ICRP - International Commission on RadiologicabtBction), en
fonction de I'age (i.e. « ») et du mode d’assimilation (inhalation ou ingast A partir de
ces coefficients, il est alors possible de déteemie potentiel radiotoxique (exprimé en
Sievert) du colis ou de la cible de transmutatiorf@ction du temps, a travers la formule
suivante :

radiotoxidté = 3.4, IN, Q) @{L,...., (1) ®
tous_ noyaux type_d'assimilaton

Dans le cadre de cette étude, les coefficientsogtiété considérés sont ceux de référence
pour ce genre de calcul, c’est-a-dire ceux quiespondent a I'ingestion directe par un adulte
(20 ans et plus). Ces valeurs se rapportent domasinypothétique d’une absorption directe
des radionucléides par le sujet.

2.4.2.3Les activités de type alpha et fissions spontanées

Ces deux types de radioactivités ont été aussiégsidcar elles représentent a la fois des
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émissions de rayonnements particuliérement nacifs'fle, neutrons et produits de fissions),
mais ont aussi une contribution essentielle darggmgement thermique des cibles et donc
des futurs colis de déchets. De plus, en ce guiaroe I'activité de type fission spontanée,
celle-ci posséde aussi un intérét durant l'irradiapuisque qu’elle représente une source de

neutrons supplémentaires dans le cceur, ce quirpadte la conduite des réacteurs plus
délicate.

2.5 Transmutation du neptunium-237
2.5.1 Evolution du flot de matiére

Afin de mieux appréhender les évolutions de laec##**’'Np, nous présentons ici I'évolution
du flot de matiére lors de la transmutation, pdwaque cas de réacteur étudié, et la répartition
isotopique. La chaine de transmutation“tftlp étant relativement simple, les évolutions de
matiere ne présentent pas de trés grandes difgsseselon le flux neutronique utilisé,
contrairement & la chaine dé*tAm, comme nous le verrons par la suite. C’est panirgous
avons cherché a regrouper les différents cas &laligque cela était possible, en commentant
a chaque fois les différences qu’il pouvait y aaitre eux.
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Figure 21 : Evolution du taux d'incinération et detransmutation du neptunium-237 irradié dans un
réacteur EFR.

La figure 21 montre un exemple d’évolution des taextransmutation et d’incinération du
neptunium dans un réacteur EFR. Alors que la tratesion suit la loi exponentielle de
disparition de cet actinide sous l'effet du flux meutrons, le potentiel d’incinération suit une
croissance a peu pres constante (~ 2 %/an) duaanotdlité du cycle. Cette incinération est
principalement réalisée par le neptunium-237 etpdes proches voisins (cf. figure 22), a
savoir les deux isotopes de plutoniuni&®Pu et?>**Pu. En effet, grace au spectre rapide qui
favorise les processus de fission, le chemin qitepdocourir la matiére transmutée jusqu’aux
isotopes fissiles est relativement court.

De plus, il est intéressant d’observer que le pluwtm-238, qui est considéré comme un noyau
fertile dans le domaine thermique, possede ici sewion efficace de fission supérieure a
celle de capture®®u o(ny)> = 0.75 barns éPu o(n,f)> = 1.14 barns. C’est d'ailleurs la
raison pour laquelle, au final, ce dernier pargcyus a l'incinération que son successeur
fissile direct (i.e2%Pu).
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Figure 22 : Evolution du taux de fissions global din gramme de neptunium-237 irradié dans un
réacteur EFR, ainsi que celles des contributeurs njaritaires (en pointillés).

Ce comportement général sur les taux de transrontagt d’incinération se retrouve
également pour les deux autres cas de réacteulig®tavec quelques différences cependant.
Dans le cas du GT-MHR, le démarrage du taux d’'#etion est un peu moins rapide (i.e.
toujours a taux d’incinération donné). Ceci s’egpé par la nécessité, pour le neptunium,
d’effectuer deux captures successives avant degioatteindre son véritable premier noyau
fissile, le plutonium-239. En effet, dans ce flwod®Bré, la section efficace de fission du
neptunium-237 a notablement chut&&Np «(n,f)> = 0.2 barns, tandis que le plutonium-238
est redevenu fertile®**Pu o(ny)> = 117.7 barns e®®u o(n,f)> = 4.56 barns. Toutefois,
malgré cette diminution, le plutonium-238 particg@core un peu a l'incinération, méme si
les deux noyaux incinérateurs majoritaires sontdesx principaux isotopes fissiles du
plutonium :>**Pu e?*'pu.
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Figure 23 : Evolution du taux de fissions global din gramme de neptunium-237 irradié dans un
réacteur HI-HWR, ainsi que celles des contributeursnajoritaires (en pointillés).
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Le cas du HI-HWR se rapproche de 'EFR quant atkzsse de démarrage de l'incinération,
grace a la participation inédite du neptunium-2a88sdce processus (cf. figure 23). En effet,
dans les hauts flux de neutrons thermiques, laofispeut entrer en compétition avec la
décroissance naturelley(7= 2.117 jours) de cet isotope. Dans ce cas prgkis,du quart des
processus de disparition (i.e. décroissance etrjpii®o neutronique) est du a la réaction de
fission. Par ailleurs, comme nous le verrons dansuite, I'apport de ce noyau réduit
notablement les formations d’actinides néfastesnsere®**Pu et 1#*/Cm.
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Figure 24 : Evolutions massiques des principaux aciides formés a partir de la transmutation d'un
gramme de neptunium-237 dans un réacteur EFR.
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Figure 25 : Evolutions massiques des principaux actides formés a partir de la transmutation d'un
gramme de neptunium-237 dans un réacteur GT-MHR.

Toutefois, comme l'atteste la figure 23, malgré paeticipation conséquente de cet isotope
dans le processus d'incinération,’f8Pu reste tout de méme I'actinide fissile dominat.

43



début de cycle, celui-ci dépasse rapidement le teufission dur**Np aux alentours du 80
jour d’irradiation (~ 10 % d’incinération). Le restle la masse qui n’est pas incinérée par ces
deux actinides I'est finalement par #&Pu. Le ***Pu participe également, mais & moindre
échelle, bien que sa section efficace de fissiagsele ici supérieure a ce qu’elle était dans le
cas du GT-MHR ***%u o(n,f)> = 11.47 barns.
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Figure 26 : Evolutions massiques des principaux aciides formés a partir de la transmutation d'un
gramme de neptunium-237 dans un réacteur HI-HWR.

Au final, il faut noter que dans le cas de 'EFRdet GT-MHR, les taux de transmutation
atteignent quasiment 100% en fin d’irradiation @11 ans, respectivement), alors qu’il n’est
gue de 92% dans le cas du HI-HWR au bout de 208 [ofi tableau 7).

Si on regarde les évolutions massiques (cf. figdra figure 26), on s’apercoit que’féNp se
transmute essentiellement 8Pu qui émane de la décroissafceu >*Np, puis erf**Pu et
24pyy, générés par captures neutroniques succesBizesilleurs, dans le cas de 'EFR, une
partie de la masse dtfPu (Ty, = 87.7 ans) ainsi créée décroit sur I'uranium-2B4fait des
temps d'irradiation particulierement longs. Alorsecdans le cas du GT-MHR et du HI-HWR,
le parcours dans les chaines neutroniques esirppgtant, du fait de la modération, ce qui
permet de former une quantité significative dewmr244. Prés de 3 % de la matiere initiale
se retrouve dans cet actinide en fin de cycle @@GT-MHR, alors qu’elle est notablement
réduite pour le HI-HWR, du fait de I'action de kimération dif**Np.

2.5.2 Potentiels radiotoxiques

Les potentiels radiotoxiques ont été calculés phaque cas d’incinération. La figure 27
montre un exemple d’évolution du potentiel radiagore global, dans le cas du GT-MHR,
pour un gramme de neptunium-237. Bien que les &volsl du®*Np du **Np aient été
calculées correctement avec le module ROOT/MERE&sImasses ont été assimilées a
celles de leurs noyaux fils respectifs (F&Pu et>**Pu). En effet, étant donné que ces deux
isotopes sont définis a la fois par des duréesi@eaurtes (T ~ 2 jours), ainsi que par des
radioactivités exclusivemerft, ils ne constituent pas des menaces radiotoxigaes les
futurs colis de déchets (contrairement &d% *Pu). Quelques semaines de décroissance
suffiront amplement a les faire disparaitre congiegnt.
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Figure 27 : Evolution du potentiel radiotoxique total d'un gramme de neptunium-237 irradié dans
un réacteur GT-MHR. Les deux contributeurs majoritaires (en pointillés) sont également indiqués.
Lors du tracé de ce graphique, la masse dii*®Np et celle duNp ont été assimilées respectivement
a celles du*Pu et du®**Pu.

En conséquence de quoi, le potentiel radiotoxiqubal d’'une cible de neptunium-237 est
principalement dominé par celui du plutonium-23&t @ctinide qui est simultanément un
émetteur alphao(~ 100 %) et neutrons (S.F. ~ 1.85'1%), posséde une durée de vie de
I'ordre du siécle (T, = 87.7 ans), ce qui en fait un isotope particeliéent délicat a gérer
dans l'aval du cycle.

Dans le cas de I'EFR, il atteint un maximum de @8 @v/g au bout de dix ans d’irradiation
(soit 25 % d'incinération), 50 000 Sv/g aprés 211s a'irradiation (~ 10 % de taux
d’incinération) dans un GT-MHR, et 20 000 Sv/g aps® jours (soit 20 % d’incinération)
dans un HI-HWR. Cette valeur plus faible dans urHMIR est essentiellement liée a
l'incinération du®**Np qui limite la formation des masses supérieures.

Dans le cas du GT-MHR et de 'HI-HWR, on constagalément une petite contribution du
24%Cm qui devient significative aprés 60 % d'incinéwat Pour le GT-MHR, son potentiel
radiotoxique finit par atteindre celui dtfPu (~ 10 000 Sv/g) en fin de cycle. En revanche,
lirradiation dans un réacteur HI-HWR améne unetdbation du?*’Cm bien inférieure &
celle du®®*Pu. En effet, méme aprés 80 % d'incinération, lepiel radiotoxique dé*Cm

(~ 1000 Sv/g) est encore 5 fois inférieur & celufdPu (~ 5000 Sv/g).

2.5.3 Activité a

De méme que pour le potentiel radiotoxique, I'atdialpha provient majoritairement de celle
du?*Pu (cf. figure 28 & figure 30). Elle reste domimasiir tout le cycle, excepté pour le GT-
MHR, ou elle est rattrapée par le curium-244 vefs dns d'irradiation (~ 75 %
d’incinération), qui, d'ailleurs, reste majoritaiugesqu’a la fin des 12 années d’irradiation (cf.
figure 28).

De plus, pour ce type d'activité, le curium-242f ies la seconde source d’émission Cet

isotope de curium, dont la durée de vie est co(iree Ty, = 162.8 jours), provient
essentiellement de la chaine passant par la dséammis du plutonium-241%*Pu —
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2412420 m _, 2%Cm. Les valeurs obtenues ici, surestiment probaghente contribution réelle
de ce noyau du fait de I'hypothése d’irradiatiomtoaue. En effet, la prise en compte de
temps de repos (e.g. changement de combustiblmdpérde retraitement des cibles, etc.)
peut faire rapidement disparaitre cette partiogmatiEn fait, la plus grande fraction de
I'énergie de sa décroissance sera évacuée damsuedu réacteur et la piscine de stockage
plutét que dans le colis de déchet final.
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Figure 28 : Evolution de l'activité alpha globale ¢un gramme de neptunium-237 irradié dans un
réacteur EFR, ainsi que celles des contributeurs naritaires (en pointillés).
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Figure 29 : Evolution de I'activité alpha globale dun gramme de neptunium-237 irradié dans un
réacteur GT-MHR, ainsi que celles des contributeursnajoritaires (en pointillés).

Au final, l'activité alpha marque un maximum d’ésien aux alentours de 15 %
d’incinération, avec une valeur proche de ' B¥j/g (Bq par gramme oi&'Np initial, 1Bg/g

~ 6.4 10" W/kg pour un alpha de 4 MeV) pour 'EFR et le GHR. Dans le cas du HI-
HWR, les émissions des deux isotopes du curium?{£e®*m) restent en-deca de celle du

46



23%p. De surcroit, I'activitér est environ deux & trois fois plus faible que esltalculées
précédemment. Elle présente une valeur maximaggneide 18" Bg/g (~ 64 W/kg).
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Figure 30 : Evolution de I'activité alpha globale dun gramme de neptunium-237 irradié dans un
réacteur HI-HWR, ainsi que celles des contributeursnajoritaires (en pointillés).

2.5.4 Activité fission spontanée (FS)

700

Courbe(s)
Total

600

activite (Bq)

N L L L TR

_l_J__L_J‘\\\"l\L.J--L-J-»F"\”T“r‘\\\\‘\\\\‘\\\\‘\I\\‘

5 10 15 20 25 30 35 40
temps (ans)

Figure 31 : Evolution de l'activité fission spontaiée globale d’'un gramme de neptunium-237 irradié
dans un réacteur EFR, ainsi que celles des contribeurs majoritaires (en pointillés).

Dans le cas d’un EFR, ce deuxiéme type d’activitéaeissi dominé par f€%Pu (cf. figure

31). Néanmoins, contrairement aux cas de l'activigt du potentiel radiotoxique, ce noyau
finit par étre surpassé par les activitéSHGm et du”*‘Cm, respectivement au bout de 27 ans
et 33 ans d'irradiations. La raison de ce dépasstprevient a la fois des durées de vie plus
courtes, mais aussi des probabilités plus élevédssions spontanées de ces deux isotopes :
2%y ~ 1.85 10 %, **Cm ~ 6.37 16 % et**Cm ~ 1.371 18 %. En conséquence de quoi,
l'activité F.S. globale connait un moment de stéignaentre 10 et 20 ans d’irradiation, avant
de remonter pour atteindre une valeur maximaleh@ate 690 Bg/g (1 Bg/g ~ 3.2 $@v/g,
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pour 200 MeV d’énergie déposée) en fin de cycle.
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Figure 32 : Evolution de l'activité fission spontaiée globale d’'un gramme de neptunium-237 irradié
dans un réacteur GT-MHR, ainsi que celles des conbuteurs majoritaires (en pointillés).
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Figure 33 : Evolution de l'activité fission spontaie globale d’'un gramme de neptunium-237 irradié
dans un réacteur HI-HWR, ainsi que celles des contruteurs majoritaires (en pointillés).

A contrario, dans les cas GT-MHR et HI-HWR, l'addi@ dominant n’est plus ici IE€%Pu
mais le?*/Cm (cf. figure 32 et figure 33). En effet, I'actiéidu®**Pu est rapidement dépassée
par celles des deux isotopes du curiuff® **m, aux environs de 10% du taux
d’incinération pour le GT-MHR, et 40% pour le HI-HRVLa raison en est bien entendu leur
formation favorisée par la modération du spectiasiaque leur probabilité de fission
spontanée plus grande et leur durée de vie plusecdie®*Cm reste, par la suite, le noyau
émetteur dominant, bien qu'il soit rattrapé paffEf en fin de cycle, dans le cas du GT-
MHR.

L’activité de ce dernier se manifeste rapidementddea de 4 ans d’irradiation (30 %
d’incinération). Cet actinide qui provient de langme chaine de transmutation suivante :
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237Np N 244, 245, 246, 247, 248, 2¢9n.| N 249, 25(Bk N 249, 250, 251, 25%1:’ est déflnl par une durée de
vie (T2 = 2.645 ans) encore plus courte que celle du wu8d4 (T2, = 18.1 ans) et possede
une probabilité de fission spontanée particuierenfate : 3.092 %. C’est pourquoi, malgré
son fort éloignement vis-a-vis du neptunium-23% trés faible quantité de ce dernier peut se
révéler suffisante pour que son activité F.S. mudsvenir significative. A titre d’illustration,
sa masse a la fin des douze années vaut : I.§ {ifar gramme d& 'Np initial).

On peut constater que I'activité globale de fisgponir le HI-HWR est dix fois moins élevée
que celle du GT-MHR, bien qu’elle reste dix foisuplélevée que celle d'un EFR. La
comparaison avec le scénario GT-MHR montre, uneveltaifois, les bénéfices des hauts
flux thermiques qui coupent la chaine de transrurta(fission du?**Np et du?*°Cm)
atténuant de maniére significative la formation ?diCf, dont I'activit¢ F.S. n’est plus un
facteur majeur dans ce cas.

2.6 Transmutation de I'américium-241
2.6.1 Etude du flot de matiere

Dans le cas de I'américium-241, I'étude du flotndatiere est un peu plus complexe que pour
le neptunium-237. Il dépend énormément du flux sihei donc du scénario. C’est pourquoi,
dans la suite du texte nous avons conservé une dtidillée par cas de scénario choisi.

2.6.1.1Réacteur EFR
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Figure 34 : Evolution du taux d'incinération et detransmutation de I'américium-241 irradié dans
un réacteur EFR.

Le taux d’'incinération de I'américium-241 dans éacteur EFR croit linéairement durant les
vingt premiéres années (~2.5 %/an), avant de ialpeu a peu sa progression jusqu’a
atteindre 80 % au bout de 41 années d'irradiatdbnfigure 34). Le premier contributeur au
processus d'incinération est en fait?féAm qui brule prés d’un sixiéme de la masse totale
transmutée (cf. figure 35). Le reste sera fissicem@rande partie par I'état isomére®dim

(i.e. >**™Am) et par 1e*%u. Ce dernier est formé par la chaine de décraisssuivante :
2290m — ““Cm — %*®%pu. Etant donné que le rapport d’'embranchement ésqme de
I'américium-241 (i.e?**Am i.b.r.(ny)) vaut 75 % dans le spectre considéré, une boart&p

de la matiére transmutée se dirige verS¥eu, puis vers les isotopes de masse plus élevée du
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plutonium (cf. figure 36). En effet, E%Pu arrive en renfort pour finir d’éliminer la mage
qui n’a pas été brulée par son parent neutronique.
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Figure 35 : Evolution du taux de fissions global din gramme de I'américium-241 irradié dans un
réacteur EFR, ainsi que celles des contributeurs naritaires (en pointillés).
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Figure 36 : Evolutions massiques des principaux actides formés a partir de la transmutation d'un
gramme d’américium-241 dans un réacteur EFR.

Tandis que 1€*%Pu et 1€?**Cm sont alimentés par la décroissaficé82.7 %) du”*?%Am, le

242py provient de la décroissanpé (17.3 %). Par ailleurs, 16Pu est & l'origine de la

formation du***Am avec |€#**"Am, via la décroissand® du?**Pu (Ty, = 4.956 heures).
2.6.1.2Réacteur GT-MHR

Contrairement au cas EFR, le taux de transmutatiure rapidement, en moins de 3 ans (~

30 % d'incinération), alors qu'il faut plus de 1fisaau taux d’incinération pour atteindre la
valeur de 80 % (cf. figure 37). Cette dégradatioovignt essentiellement des effets de la
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modération qui favorise les réactions de captured@pends des réactions de fission. Malgré
cela, le®**"Am fissile récolte ici 20 % de la masse 4&Am transmutée, et reste donc un
noyau incinérateur majeur (cf. figure 38). Le talefissions de ce noyau est prépondérant
durant les deux premiéres années d'incinératiomniad’étre rattrapé par 1€%Pu. La
variation abrupte de taux de fission qu'’il est jllesde constater durant ce laps de temps
s’explique a travers I'épuisement rapide de l'aciém-241 (cf. figure 39), ainsi que la
section efficace d’absorption importante?dt’/Am.
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Figure 37 : Evolution du taux d'incinération et detransmutation de I'américium-241 irradié dans
un réacteur GT-MHR.

X

-

o
©

Courbe(s)

8000

6000

4000

taux de fissions (/sec.)

2000

10
temps (ans)

Figure 38 : Evolution du taux de fissions global din gramme d’américium-241 irradié dans un
réacteur GT-MHR, ainsi que celles des contributeursnajoritaires (en pointillés).

Le 2%u et 1e**Pu prennent le relai dif*"Am, aprés avoir attendu la descente de la masse
accumulée dans [8”Cm. Leurs taux de fissions respectifs parvienneonamaximum au
environ de 3 et 4 ans d'irradiation. Ces deux igesosont finalement rejoints parfé&Cm. Ce
dernier forme un bon complément du fait que sai@edefficace de fission est 6.5 fois plus
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grande que celle de captur®®Cmo(n,y) = 35.52 barns éf°Cmo(n,f) = 229.52 barns.
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Figure 39 : Evolutions massiques des principaux aciides formés a partir de la transmutation d'un
gramme d’américium-241 dans un réacteur GT-MHR.

Bien que le chemin de transmutation suivis pardéiéne nucléaire soit similaire a celui décrit
dans le cas EFR, le parcours de ce dernier esirppstant dans les spectres thermiques HI-
HWR et GT-MHR (cf. figure 39). Ceci est particubément remarquable pour {€Am et le
24Cm, pour lesquels apparaft un facteur deux et dpéseurs en comparaison avec les
concentrations calculées dans le spectre EFR ifeftef 36). Ainsi, le curium-244 finit par
accumuler pres de 10 % de la masse initiale eddiaycle.

2.6.1.3Réacteur HI-HWR

Dans ce dernier scénario, le taux de transmutatture encore plus rapidement, a savoir en
moins de 100 jours (~ 30 % d’incinération), aloue de taux d’'incinération met 7 fois plus de
temps pour atteindre la valeur de 80 % (cf. figt®% Cette différence émane bien entendu de
la plus grande modération du spectre, mais ausgiotwoir de rétention dé*“Cm sur la
matiere nucléaire qui se dirige vers la chainest#spes de plutonium.

En effet, cet actinide est caractérisé par uneeddedvie de I'ordre d’'une demi-année, ce qui
n'est plus négligeable ici du fait des temps ddiaion considérés, mais aussi par des
sections efficaces d’absorption particuliéremeriblés : **Cm «<(ny)> = 13.17 barns et
242Cm o(n,f)> = 2.10 barns. Néanmoins, grace a I'actionfld de neutrons intense, une
partie du**Cm réussit tout de méme & transiter ver§3em fissile et ainsi & participer au
processus d’incinération (cf. figure 41).

Néanmoins, les noyaux fissiles dominants restefithes et le**'Pu, avec également les deux
états (i.e. fondamental et isomére) @AM qui contribuent principalement durant les 50
premiers jours. Il est d’'ailleurs intéressant deasguer que dans les conditions choisies, ces
deux états posseédent des taux de fissions sinsijaitalgré la durée de vie courte 4etPAm
(T1/2 = 16.02 heures). Celle-ci est effectivemenmpensée par les taux de fissions
importants et par le rapport d’'embranchement is@mérde [***Am qui envoie plus de 90 %
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de la matiere transmutée en direction de cet igotop
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Figure 40 : Evolution du taux d'incinération et detransmutation de I'américium-241 irradié dans
un réacteur HI-HWR.
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Figure 41 : Evolution du taux de fissions global din gramme d’américium-241 irradié dans un
réacteur HI-HWR, ainsi que celles des contributeursnajoritaires (en pointillés).

Pour finir, le?*Cm participe également au taux de fissions en dircytle. Malgré la plus
forte modération du spectre, ce dernier reste waundissile attrayant avec une section
efficace de fissions pres de cing fois plus granake celle de capture. Toutefois, ce constat est
a mettre en balance avec le fait que la matieren@gsit pas incinérée par ce noyau se dirige
vers la chaine des isotopes de californium.

2.6.2 Potentiel radiotoxique
2.6.2.1Réacteur EFR

Durant l'irradiation dans un réacteur EFR, le ptitdmadiotoxique de I'américium-241 chute
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en corrélation avec I'évolution de son taux de gmantation (cf. figure 42), tandis que celui
du?*Cm se développe rapidement.
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Figure 42 : Evolution du potentiel radiotoxique gldal d’'un gramme d’américium-241 irradié dans
un réacteur EFR, ainsi que celles des contributeunnajoritaires (en pointillés).

Du fait de sa courte durée de vie, ce dernierrdtten maximum de 40 000 Sv/g aux alentours
de la 2 année d'irradiation. Ceci n’est bien évidemmeriabie que dans le cadre d’'une
irradiation continue. En effet, si des périodesréepos sont présentes durant le cycle, un
transfert plus rapide en direction @8Pu aura effectivement lieu. De plus, cet isotope de
plutonium représente le véritable principal conttdur a moyen et long terme du potentiel
radiotoxique. Il atteint un maximum a 30 000 Svégsvla 160 année d'irradiation. Il restera
d’ailleurs dominant jusqu’a la fin du cycle, et cealgré la constante progression’#iCm.

2.6.2.2Réacteur GT-MHR et HI-HWR
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Figure 43 : Evolution du potentiel radiotoxique gldal d’'un gramme d’américium-241 irradié dans
un réacteur GT-MHR, ainsi que celles des contributiers majoritaires (en pointillés).

Le **Pu et les**® **Cm sont les noyaux dont les potentiels radiotoxsgeent les plus
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importants lors de l'incinération de*f'Am dans les flux thermiques GT-MHR et HI-HWR
(cf. figure 43). A la différence du cas EFR,*f&Cm est ici particuliérement significatif. Ici,
son potentiel radiotoxique croissant finit par dsqga ceux des deux autres noyatXPu et
242Cm et atteint une valeur proche de 40 000 Sv/drede cycle. En outre, du fait des durées
de vie plus courte, 18**Cm se révéle plus pénalisant pour le spectre thgmnintense HI-
HWR que celui du GT-MHR. Il constitue une réseremséquente de futdf®Pu. Aussi, la
présence de périodes de repos est particulierebdarédfique pour permettre un meilleur
transfert en direction de la chaine des isotopeldionium, et notamment des deux noyaux
fissiles :%*% 2*pu,

2.6.3 Activité a
2.6.3.1Réacteur EFR
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Figure 44 : Evolution de I'activité alpha globale dun gramme d’américium-241 irradié dans un
réacteur EFR, ainsi que celles des contributeurs njaritaires (en pointillés).
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Figure 45 : Evolution de l'activité alpha globale dun gramme d’américium-241 irradié dans un
réacteur GT-MHR, ainsi que celles des contributeursnajoritaires (en pointillés).
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L’activité alpha globale dégagée durant l'incingmatdans un réacteur EFR est prédominée
essentiellement par celles GCm et du®*Pu, les activités de ces deux noyaux étant bien
évidemment corrélées entre elles (cf. figure 44) &illeurs, la montée rapide dtfCm
apporte une contribution non-négligeable a cettavigle Ce dernier parvient notamment a
une valeur de 4 B Bg/g en fin de cycle. Par conséquent, ce derriastituera clairement
avec 1e?**Pu les deux sources d’échauffement principalescéequi concerne les actinides
mineurs) dans les futurs colis de déchets issu® geocessus de transmutation.

2.6.3.2Réacteur GT-MHR et HI-HWR

De maniére identique pour le spectre EFR, l'adgivitdans les cas GT-MHR et HI-HWR est
conduite également par les trois actinidé€Pu et*** >*Cm (cf. figure 45). De plus, de la
méme facon que pour le potentiel radiotoxique?*f€m a ici plus de poids. Son activité
dépasse trés rapidement celles d®Pu et du**”Cm aprés respectivement 40 et 60 %
d’incinération dans un réacteur GT-MHR et finit jdteindre un maximum de 3'1®q/g en

fin de cycle, ce qui équivaut a une puissance @eVZ&g.

2.6.4 Activité fission spontanée
2.6.4.1Réacteur EFR
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Figure 46 : Evolution de I'activité fission spontage globale d’un gramme d’américium-241 irradié
dans un réacteur EFR, ainsi que celles des contribeurs majoritaires (en pointillés).

Lors de l'incinération de #*'Am dans le spectre rapide du réacteur EFR*4@m représente
en début de cycle une part importante de I'actifiigion spontanée et de I'émission neutrons
qui en découle. En revanche, #Pu est ici beaucoup moins significatif bien que sa
participation ne soit pas négligeable. Son maximigst que de quelques centaines de
becquerels par gramme qu'il natteint qu'aux alemsode la 19 année. Il est dailleurs
rapidement surpasser par les activités des detopiss du curium#** #*Tm.

Le #**Cm est ici la source d’activité long terme domimarvec notamment un maximum de

I'ordre de 4 18° Bg/g vers la fin du cycle. En ce qui concerné*f€m, celui-ci réussit a se
manifester grace, plus particulierement, a sa fititade fission spontanée (i.e. 0.0263 %),
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qui lui permet de contrecarrer sa durée de vieAFELA730 années) bien plus longue que
celles des autres noyaux cités ci-dessus. Il diatleurs par atteindre une valeur de I'ordre
de 3 200 Bg/g au bout de 80 % d’incinération.

2.6.4.2Réacteur GT-MHR et HI-HWR
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Figure 47 : Evolution de l'activité fission spontage globale d’'un gramme d’américium-241 irradié
dans un réacteur GT-MHR, ainsi que celles des conbuteurs majoritaires (en pointillés).

Dans les spectres thermiques GT-MHR et HI-HWR, tésence du?*®Pu n'est plus
significative. En effet, I'activité de ce derniestarés en deca de celles d&s%*Cm et du
252Cf (cf. figure 47). Ces actinides, dont les interens se situent respectivement en début,
milieu et fin de cycle, générent une activité glebeomprise entre 3 2®q/g et 16 Bg/g. A
linstar de lincinération du®Np, le ?®Cf est alimenté via la trés longue chaine de
transmutation passant parCm : 244 245 246, 247, 248y _, 249, 25 _, 249, 250, 251, 298¢ @

qui expligue une fois de plus, son interventiorditze. Il constitue néanmoins une source
d’émission de neutrons non-négligeable.

2.7 Variables choisies pour I'étude sur I'impact des donées nucléaires

Cette premiére partie de I'étude avait pour objedsi suivre I'évolution des variables que
nous nous étions fixées (potentiel de radiotoxicietivité alpha et fission spontanée) afin
d’en identifier les principaux contributeurs, ddes différents cas de réacteurs étudiés. Nous
avons pu constater que les flux thermiques favoriseformation des noyaux radiotoxiques,
sauf dans le cas de la transmutation “dNp ou les flux intenses limitent fortement
I'alimentation de ces derniers grace a la contiitsudle la fission dG**Np.

D’autre part, nous avons également constaté queusewombre réduit d’actinide a une forte
participation aux différentes grandeurs radiotoggua savoir *%u, *Cm et®**Cm. On
note également la présence GeCf (GT-MHR : ?'Np et **Am, HI-HWR : **!Am) et du
24%Cm (EFR :*’Am) dans certains cas particuliers. C'est la raigoar laquelle, I'étude sur
impact des incertitudes des données nucléairest spréférentiellement portée sur la
formation de ces noyaux plutdt que sur les évahstides variables intégrales. Cette approche
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se révele d’ailleurs plus intéressante en raiserhgipothéses de calculs adoptées. En effet, en
s’appuyant sur les réactions de formation et dpadiison des actinides les plus importants,
les conclusions deviennent moins dépendantes de djradiation simulé.

Par ailleurs, en dehors de ces différents noyadiot@xiques, les impacts des incertitudes des
données nucléaires seront aussi analysés sur diwmol des taux d’incinération et de
transmutation, du fait de l'importance de ces \WHes pour quantifier I'efficacité des
processus.
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Chapitre 3

Résultats et analyse de I'étude

Dans le chapitre précédent, nous avons exposélie général de I'étude ou nous avons mis
en avant le choix des observables et des scérartidies, ainsi que les outils de modélisation.
En analysant I'évolution des deux actinid€€Np et*Am, dans les trois réacteurs choisis
(EFR, GT-MHR et HI-HWR), nous avons pu mettre erdénce la complexité des chaines de
transmutation et d’incinération mais également gjistopes pouvaient avoir un réle majeur
dans les observables choisies : radiotoxicitéyiéetalpha et fission spontanée.

Dans ce chapitre, nous présentons les résultat®tdde réalisée sur I'impact des erreurs
contenues dans les bases de données, sur la ttatismet I'incinération de cibles d&Np

et d**Am. Ces incertitudes ont pu étre propagées sutlifi&rentes variables d'intérét pour
la transmutation grace au logiciel MERCS qui calesl coefficients de sensibilité. Bien que
ces valeurs ne soient que des estimations deablésterreurs, elles permettent néanmoins de
quantifier ces dernieres et de faire ressortipametres ayant le plus d’'impact.

3.1 Variables étudiées

Suite aux observations effectuées dans le chgmpifreedent sur les évolutions des grandeurs
d’intérét que nous avons choisies pour la transtiomau®’Np et de **Am, seuls quelques
noyaux contribuent significativement. En conséqeethe quoi, I'impact des incertitudes n’'a
été étudié que sur les variables suivantes :

- dans tous les scénarioses évolutions da**Pu, du?**Cm et du***Cm du fait de leurs
contributions notables au potentiel radiotoxiquatet activités et fission spontanée.

- dans le scénario EFR uniquement et poft'Am: I'’évolution du?**Cm, étant donné
sa participation dans I'activité fission spontadéece scénario.

- dans les scénarios GT-MHR et HI-HWR uniquemd#étolution du?*<Cf, de par sa
contribution dans Il'activité fission spontanée @8 deux scénarios. Dans le cas de la
transmutation dG*'Np, celui-ci ne contribue que pour le GT-MHR.

Dans chaque cas, seules les incertitudes prinsigal®nt présentées et analysées, c’est-a-dire
celles qui contribuent le plus a l'incertitude teteCette derniére est calculée selon la somme
guadratique des incertitudes engendrées par litéadaes paramétres (minoritaires). De plus,
du fait de leur relative similarité, les résultat#enus pour les spectres thermiques GT-MHR
et HI-HWR ont été regroupés afin de faciliter letlge.

3.2 Impact des incertitudes sur la transmutation du”>’Np
3.2.1 Taux de transmutation
3.2.1.1Réacteur EFR

Le taux de transmutation n'étant uniquement liéaglévolution du®'Np initial, cette

variable est donc exclusivement dépendante de aesnptres de disparition, & savoir : la
section efficace d’absorption (capture et fissien}a constante de décroissance. La durée de

59



vie de ce noyau étant trés grande, seules lemasdaificaces de capture et fission contribuent
a l'erreur globale, qui n’est ici que de quelquesngents.

Tableau 8 : valeurs des coefficients de sensibiliteolonne de gauche, en %/%) et des erreurs
relatives (colonne de droite, en % des paramétres nucléaires participant majoritairenent a
lincertitude associée au potentiel de transmutatio du 2’Np irradié dans le spectre EFR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
Z'Np o(ny) 0.52 %/%| 5.25 9% 0.35 %/%| 3.54 %| 0.20%/9%4 2.049% 0.08 %/% 0.79]%
ZNp o(n,f) 0.11 %/%]| 1.37 %] 0.07 %/%| 0.92 %] 0.04 %/9% 0.53% 0.02 %/% 0.21]|%
incertitude globale 5.42 % 3.66 % 211 % 0.82 %

En outre, il est intéressant de remarquer que eetéeir globale chute rapidement au fur et a
mesure que le taux se rapproche de sa limite d&/4d.00n tel phénomeéne peut étre expliqué
par le fait que plus cette variable converge etnmeile est sensible aux parameétres qui dirige
son évolution et donc a leurs incertitudes. Entiéaitermes, les valeurs de ces parameétres ne
font que contrdler la vitesse a laquelle le po&ridind vers sa limite.

De plus, I'erreur générée par la section efficagdission est d’ailleurs quatre fois plus petite
qgue celle provenant de la section efficace de capt@e rapport respecte notamment les
importances relatives de ces deux parametres daextlion efficace d’absorption totale.

3.2.1.2Réacteur GT-MHR et HI-HWR

Les potentiels de transmutation @(Np irradié dans les réacteurs GT-MHR et HI-HWR sont
aussi affectés par des incertitudes tres faible$oddre de quelques pourcents (cf. tableau 9).
De par la modération plus importante du spectrgleda section efficace de capture’d(Np
contribue aux erreurs. De plus, comme expliguédgatémment, les coefficients de sensibilité
et les incertitudes chutent effectivement de maniéorrélée avec la convergence des
potentiels vers leur limite.

Tableau 9 : valeurs des coefficients de sensibiligt des erreurs (relatives, en % des parameétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée au potentiel de transmutation du
%Np irradié dans les spectres GT-MHR et HI-HWR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
GT-MHR “Np o(ny) 0.54 %/%| 3.499% 0.36%/% 2.34 po 0.21 %% 1.3¢ %08 %/%| 0.53 %

incertitude globale 3.49 % 2.34 % 1.36 % 0.53 %
HI-HWR Z'Np o(ny) 0.73%/%| 3.229d 056%/% 2.50 o 0.41 %% 1.80 9622 %/%| 0.98 %

incertitude globalg 3.22% 2.50 % 1.80 %| 0.98 %

3.2.2 Taux d’incinération
3.2.2.1Réacteur EFR

En ce qui concerne le potentiel d'incinération d(Np irradié dans un spectre EFR, les
incertitudes proviennent essentiellement des sectdficaces de fission des deux participants
majoritaires au taux de fissions (cf. tableau 1G¥'Np et ®%u. Ces deux paramétres
engendrent des erreurs de plus de 5 % en débutctie De plus, du fait qu’elle alimente le
23%py, la section efficace de captured{Np génére aussi une incertitude supplémentaire de
I'ordre de quelques pourcents. Au final, I'incartie globale décroit lentement d’environ 9 %
a pres de 3 % en fin de cycle. En effet, comme potaiux de transmutation, les coefficients
de sensibilité et les incertitudes attachées aotenpiel d’incinération diminuent au fur et a
mesure que ce dernier se rapproche de sa limatel(0 %).
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Tableau 10 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des parameétres
nucléaires participant majoritairement a I'incertit ude associée au potentiel d’'incinération d&*'Np
irradié dans le spectre EFR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % | 80 %
Z'Np o(ny) 0.29 %/%| 2.8894 0.28%/% 2.79p6 0.22 %% 2.20 %1306/%| 1.28 %
Np o(n,f) 0.41%/%| 5039 0.25%/% 3.12p6 0.15%% 28§ 0.07 %/%| 0.90 9
ZPys(n,f 0.38%/%| 6509 0.36%/% 6.12p6 0.28 %% Aa%$ 0.17 %/%| 2.839
incertitude globale 8.72 % 7.44 % 5.60 % 3.29 %

3.2.2.2Réacteur GT-MHR et HI-HWR

Dans les deux spectres GT-MHR et HI-HWR, l'errelabgle reste en-deca de 10 %. Or, le
2%y et 1e**Pu sont les principaux noyaux incinérateurs®dMp dans ces flux modérés.
C’est pourquoi, I'incertitude globale du potentighcinération provient en grande partie des
sections efficaces de capture diNp et du?**Pu qui approvisionnent ces deux noyaux (cf.
tableau 11). Ce sont, en outre, les parametres gmmdéterminations les plus fortes dans
cette chaine. En effet, les sections efficacesstgspes 2% #** 2*by sont bien définies dans
le domaine d’énergie thermique.

Tableau 11 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %) des parametres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée au potentiel d’'incinération dé*'Np
irradié dans les spectres GT-MHR et HI-HWR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %

Z'Np s(ny) 0.68 %/%| 4.469d 0.54%/% 3.50 0.38 %% 2.4¢ %2006/%| 1.27 U
GT-MHR 28y 6(nyy) 0.59 %/%| 6.209 0.47 %/% 4.89 0.32 %% 3.39 %1606/%| 1.71 Y
incertitude globald 7.76 % 6.11 % 4.26 % 2.20 %

=)

[=)

ZNp o(ny) 0.78 %/%| 3459 0.65%/% 2.87p6 0.50 %% 2.23 %3006/%| 1.35 U
28 p o(n,f) 0.32%/%| 3.169 0.16%/% 1.64P6 0.09 %% OB] 0.04 %/%| 0.409
28y 6(nyy) 0.24 %/%| 2389 0.22%/% 2.24p6 0.16 %% 1.5 %0406/%| 0.40 U
incertitude globalg 5.28 % 4.02 % 2.88 % 1.58 %

HI-HWR

De plus, en ce qui concerne le cas HI-HWR, il estsible de noter la présence de la section
efficace de fission dé*®Np. Comme nous I'avons remarqué dans le chapitggaze au taux
de réaction élevé qui caractérise ce réactedf N apporte une contribution appréciable au
taux de fissions, en limitant notamment les fluxna&tiére en direction des isotopes néfastes
comme [€2**Pu et [e***Cm. Son incertitude reste tout de méme du méme atergrandeur
que celles des sections efficaces de capturétip et du®**%u, a savoir de I'ordre de
guelgues pourcents.

3.2.3 Evolution du *%u
3.2.3.1Réacteur EFR

Etant donné que la chaine de formatiorfiBu est relativement courté®” >Np — #¥pu,
seul un petit nombre de paramétres interviennems dan évolution. Néanmoins, comme le
montre le tableau 12, I'incertitude attachée a @gan est importante. Elle atteint plus de 20
% au bout de 80 % d’incinération.

Les principaux contributeurs a cette valeur sostskections efficaces de capture et de fission

du Z*%Pu. Leur coefficient de sensibilité croit constamtrgurant llirradiation en corrélation
avec I'accumulation, de plus en plus importantedeu qu'ils éliminent. A contrario, la
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section efficace de capture &iiNp participe avant tout en début de cycle, ou soertitude
est dominante. Celle-ci diminue ensuite au fur ete3ure de l'irradiation. Toutefois, celle-ci
reste en dessous de 10 %.

1 Courbe(s)
B “'Np atny)
- T TPudny)
0.5~ 2%y ofn f)
T L
§ L
= L
Z 0~
e =~
a2 -
o L
[
w —
0.5 -
1 \ \ \ \ \ \ \ \
0 5 10 15 20 25 30 35 40
temps (ans)

Figure 48 : Evolutions des coefficients de sensittd du ?*®Pu attachés aux sections efficaces de
capture du®*Np et du®*®%u, ainsi qu'a la section efficace de fission dii*Pu.

En outre, il est intéressant de remarquer que éficent de sensibilité de cette section
efficace de capture change de signe aux alenteuls 25 année d'irradiation (cf. figure 48).
Comme il sera possible de le constater dans l& sigitcette étude, cette inversion est un
phénomeéne récurrent pour les parameétres nuclégiresontribuent & la formation des
actinides étudiés (i.€%%Pu, **°Cm, ***Cm, etc.). Elle souligne notamment I'accélératiam q
peuvent provoquer ces parametres nucléaires savddstions des noyaux gu’ils alimentent.
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Figure 49 : Evolution de la masse dd**Pu pour deux valeurs différentes de la section efface de
capture du?*Np : 1.62 et 1.9 barns. On remarque le croisemeudes courbes aux environs de la 23
année d'irradiation.

Pour mieux illustrer ce propos, la figure 49 dofiegemple de I'évolution (dans un spectre
EFR) de la masse dd®Pu pour deux valeurs différentes de la sectiocatt de capture du
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23Np : 1.60 barns et 1.92 barns. Comme le montredees courbes, une augmentation de
cette section efficace améne un apport plus gramtue rapide de matiére vers&Pu. En
contrepartie, le noyau source (i.€'Np) s'épuise plus vite, ce qui favorise aussi une
disparition plus abrupte d¥Pu. C’est pourquoi, étant donné que les courbesedsibilité
sont basées sur des variations de + 1 %, leur emagigt de signe marque un tel phénomene.

2%py, o(n,f) = 1.14 barns

——— 2%%p o(n,f) = 1.37 barns

0.3

0.25

0.2

masse (gramme(s))

L1 ‘ | ‘ I | ‘ L1 11 ‘ L1 11 ‘ | ‘ | I ‘ L1 ‘ L |
% 5 10 15 20 25 30 35 40
temps (ans)

Figure 50 : Evolution de la masse dd**Pu pour deux valeurs différentes de la section efface de
fission du?*Pu : 1.14 et 1.37 barns. On remarque le tassemeng ¢h courbe lors de 'augmentation
de cette section efficace.

Par ailleurs, ce changement de signe ne concersdegacoefficients de sensibilité des
paramétres qui ne contribuent pas a I'alimentatiomoyau étudié (dans le cas préséfittu
s(ny), ***Puo(ny) ou encoré*Np o(ny)). (cf. figure 48). En effet, comme le souligne la
figure 50, sur I'exemple de la section efficace fidsion du?**Pu, I'augmentation de ces
parametres réduit immédiatement la concentratiobadénide étudié, ce qui se transcrit par
un effet de «tassement » des courbes d'évoluti@est pourquoi, leur coefficient de
sensibilité décroit directement dans les valeugatig¢es.

Tableau 12 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des paramétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée a la masse dtfPu formé lors de la
transmutation du #’Np dans le spectre EFR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
Z'Np o(nyy) 065%/% | 6479 037%/% 368k 0.01%p 0.09%0.56 %/%| 5.63 %
2Py 6(n,y) -0.16 %/%| 2.609 -0.29%/% 4596 -0.459%/% 106 | - 0.68 %/% 10.80 %
“Puys(n,f -0.25%/%| 4229 -0.44%/% 7.45P6 -0.6884/ 11.53%| -0.56 %/% 17.67 $o
incertitude globalg 8.20 % 9.64 % 13.79 % 21.85 %

3.2.3.2Réacteur GT-MHR et HI-HWR

Dans les spectres modérés GT-MHR et HI-HWR, I'erdrila section efficace de fission du
23%py n'est plus présente parmi les incertitudes ritajoes. Seule la section efficace de
capture de ce noyau reste une source d'indéteriminabnséquente. Dans les deux cas
etudiés, celle-ci dépasse rapidement les 10 % tllegaycle et entraine avec elle l'incertitude
totale sur la masse dd*Pu. En comparaison, la section efficace de camturé’Np et la
section efficace de fission ddNp (cas HI-HWR) sont minoritaires. Au final, I'inciude
totale finit par atteindre des valeurs proches@&o2t 15 %, respectivement, en fin de cycle.
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Tableau 13 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des parameétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée a la masse dtfPu formé lors de la
transmutation du #’Np dans les spectres GT-MHR et HI-HWR.

o TR 20 % 40 % 60 % 80 %
Incinération
Z'Npo(ny) | 042%/% | 27390 0.09%/9% 0519 -0.36%% 2.3d%1.07 %/%| 6.98 %
GT- | **%Puc(ny) | -056%/%| 6119 -090%/% 9.44% -1.28%/% .43%%| -1.85%/% 19.46 %
MHR | -
incertitude 6.73 % 9.52 % 13.71% 20.79 %
globale
ZNpo(ny) | 066%/% [ 29490 034%/9% 1529 -0.11%% 0.49%0.94 %/%| 4.18 %
HI- Z:Npo(n,fH) | -0.26 %/%| 2.63%W -027%/% 2.68% -0.2P84 2.70% | -0.27%/% 2.719
HWR Z8pyuo(ny) | -0.64%/%| 6.41% -097%/% 9.78% - 1.24 %% 3826 | -1.44 %/% 14.42%
incertitude 7.55 % 10.27 % 1271 % 15.29 %
globale

3.2.4 Evolution du ?*Cm
3.2.4.1Réacteur EFR

Le chemin de transmutation qui méne’&Cm est relativement long?>” 2Np — 23 %Py

— 24 29\m - 2*Cm. C’est pourquoi, de nombreux paramétres nuegaiterviennent dans

son évolution (cf. tableau 14). L'erreur totaleaattée a la masse de ce noyau dépasse plus de
20 %. Or, les incertitudes les plus importantesvigrment des parametres de capture qui
guide la matiére transmutée en direction de cebps:*'Np o(ny), 2% 2% #Puo(ny),

“Am o(ny) et*Am i.b.r.(ny). La plupart de ces paramétres aménent une ercenprise
entre 5 & 10 %. Les sections efficaces de captufé&®u et duf*®Pu sont les seuls paramétres
pour lesquels l'incertitude associée dépasse 10 %.

Tableau 14 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des parameétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée a la masse &tfCm formé lors de la
transmutation du ?*’Np dans un spectre EFR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
Z'Np o(ny) 0.89 %/% | 8.88%| 0.80 %/9 7.95% 0.67 %/  6.74% .4900/% | 4.88 %
2Py s(nyy) 0.95%/% | 15.079 0.90%/% 14.40P6 0.85%[% 186p 0.77 %/% | 12.209
%Py cs(n,f) -0.08%/%| 1.35%| -014%/% 2.45¢% -0.2384/ 3.88% | -0.35%/% 6.039
“Puc(ny) 0.96 %/% | 8.13%| 0.94 %/9 789% 090 %M 7.600%.8506/% | 7.17 %
“Puc(ny) 096 %/% | 13.1194 092%/% 1261p6 087 %% 1B 0.77 %/% | 10.499
“Amib.r.(ny) | 099%/% | 9.92%] 0.99 %/9 987% 0.98%/w 9.84%.9806/% | 9.76 %
2IAm o(ny) 0.88%/% | 8.80 %] 0.78 %/9 781% 0.65%/P6 6.59%.4606/% | 4.63 %
incertitude globalg 26.94 % 25.82 % 24.54 % 22.96 %

En outre, il est intéressant de remarquer la consetade la sensibilité du rapport
d’embranchement de*f’Am, durant la totalité de lirradiation. Cette ctarsce est expliquée
par le fait que contrairement aux sections effisade capture citées ci-dessus, ce parametre
ne joue pas sur la vitesse de transition de laematiucléaire, mais plutdt directement sur le
chemin que celle-ci va emprunter : soit vers I'domdamentaf**’Am (Ty, = 16.02 heures)
qui approvisionne 1&*Cm, ou bien vers I'état isomef&"Am (T, = 141 ans).

3.2.4.2Réacteur GT-MHR
La modération des neutrons ramene les sectiortae#s dans des régions en énergie ou elles

sont mieux caractérisées (GT-MHR : tableau 15 étWIR : tableau 16). C’est la raison pour
laquelle moins de paramétres interviennent danspestres modérés, & savait Np o(ny),
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Z8pus(ngy), *Ami.b.r.(ny), **Am o(ny) et***Cmo(nyy) (HI-HWR uniquement).

Tableau 15 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des paramétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée & la masse dtfCm formé lors de la
transmutation du ?*’Np dans un spectre GT-MHR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
Z'Np o(nyy) 0.76 %/%| 4.98%| 056%/% 364% 0.24%% 1.594%0.35%/%| 2.28 %
“Puc(ny) 0.76 %/%| 7.95%| 056%/% 584% 0.25%% 2.69%0.26 %/%| 2.76 %
2Amib.r.(ny) | 1.00%/%] 9.99%] 1.00%/% 109 1.00 %|% 10.0] % 01%6/% | 10.07 %
2*IAm o(nyy) 0.47 %/%| 4.70%| 022%/% 2.199% 0%/%  0.04|% 18®6/%| 1.81 %
incertitude globalg 14.91 % 12.76 % 11.06 % 11.58 %

On peut également noter des valeurs d’incertitudeiss fortes que préecédemment. En effet,
'erreur totale reste inférieure a 20 %. Les cdmitions principales proviennent ici des

sections efficaces de captured®Pu et de F**Am, ainsi que du rapport d’embranchement de
I 2’Am. Ce dernier représente d'ailleurs la sourcec#¥ititude majoritaire.

Tableau 16 : valeurs des coefficients de sensibdiet des erreurs (relatives, en %des paramétres
nucléaires participant majoritairement & I'incertit ude associée a la masse GtfCm formé lors de la
transmutation du #Np dans un spectre HI-HWR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
Z'Np o(nyy) 0.90 %/% | 3.99 %| 0.81 %/9 358% 0.68%/M 2.99% .4306/% | 1.88 %
2Py 6(nyy) 0.69 %/% | 6.90 %] 0.56 %/9 563% 0.40%/P6 4.01%.1806/% | 1.76 %
Ami.b.r.(ny) 1.00 %/% 10 % 1.00 %/% 10 % 1.00 %/% 10 $o 1.006%/ 10 %
*Am o(ny) 0.72%/% | 7.19%| 0.53 %/9 530% 0.34%/M6 3.41%.1206/% | 1.20 %
Cmo(ny) -0.01%/%| 0.39%| -0.02%/% 0.79% -0.04 %% 411% | - 0.07 %/% 2.82 %
incertitude globalg 15.43 % 13.89 % 12.48 % 11.48 %

3.2.5 Evolution du **Cm
3.2.5.1Réacteur EFR

Ce second isotope du curium est alimenté par lénehde transmutation particulierement
longue =" #Np — 8 2Py — 232*Am — 2*Cm. Aussi, comme dans le casdtCm, ce
sont les nombreuses sections efficaces de capitigeaht I'alimentation du?*‘Cm qui
participent & majoritairement a son incertitude, &gt ici de I'ordre de 30 % (cf. tableau 17).
Les erreurs apportées par chacun de ces paramegtest aux alentours de 10 %.

Tableau 17 : valeurs des coefficients de sensibdiet des erreurs (relatives, en Ydes parametres
nucléaires participant majoritairement & I'incertit ude associée a la masse GtfCm formé lors de la
transmutation du #’Np dans un spectre EFR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
Z'Np s(ny) 0.91%/%| 9.13%| 085%/% 8.46% 0.76 %% 7.611%.6306/%| 6.34 %
2Py 6(n,y) 0.96 %/%| 15259 0.93%/% 14.77P6 0.89 %/% 1441p 0.83 %/%| 13.23 9
“Puc(ny) 0.97 %/%| 8.19%| 095%/% 8.02% 093 %% 7.81%.8906/%| 7.51 %
“Puc(ny) 0.97 %/%| 13.2494 0.94%/% 12.89p6 0.91%/% 194} 0.85 %/%| 11.57 9
2Py s(ny) 0.90 %/%| 13.429% 0.86%/% 12.69P6 0.81 %% 1%0p 0.75 %/%| 11.14 9
22Pycs(ny) 0.90 %/%| 10669 0.86%/% 10.22P6 0.81%/% 9.7 .75 %/%| 9.09 %
>3Am o(nyy) 0.91%/%| 9.36%| 084%/% 8699 0.76 %% 7.89%.63006/%| 6.51 %

incertitude globalg 30.84 % 29.84 % 28.89 % 27.97 %

3.2.5.2Réacteur GT-MHR et HI-HWR

Une fois de plus, la modération des spectres GT-MiiRII-HWR amene une réduction
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notable de I'incertitude attachée a I'évolution’dfiCm. Celle-ci reste effectivement inférieure
& 30 %. Les principaux contributeurs sont les eastiefficaces de capture dtPu, de I’
2Am, ainsi que celle d4*Cm dans le spectre GT-MHR. En effet, grace notanirela
fission du ***Np qui participe notablement dans les hauts flugrrtiques HI-HWR,
I'absorption du*'Cm n'a pas le temps de se développer, ce qui petenBmiter I'impact de
l'incertitude attachée a cette derniére sectioicate.

Tableau 18 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des parameétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée a la masse &tfCm formé lors de la
transmutation du #’Np dans un spectre GT-MHR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
Z'Np o(ny) 0.83%/% | 5.43%| 0.73 %/9 472% 059 %P6  3.8%.3600/% | 2.35%
2Py 6(nyy) 0.82%/% | 8.67%| 0.72 %/9 755% 058%/n 6.14%.3706/% | 3.92%
**Am o(nyy) 0.78%/% | 15449 068%/% 12.84p6 0.49%% 9.7490.27 %/% | 5.37 %
*Cmo(ny) -0.05%/%| 1.94%| -0.09%/% 3.42% -0.14 %% 6356 | - 0.25 %/% 10.02 %
incertitude globalg 19.73 % 16.9 % 14.29 % 13.05 %

En revanche, malgré ce bénéfice, I'erreur totaleub@e dans le cas HI-HWR est supérieure a
celle obtenue dans le spectre GT-MHR. La raisonedeécart provient de la section efficace
de capture d@*®Pu qui est plus importante dans le spectre GT-MBR.39 barns, que dans
le spectre HI-HWR : 35.96 barns. Cette différermroevte son explication dans une sensibilité
plus grande des flux épithermique GT-MHR aux preesgésonnances.

Tableau 19 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des paramétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée a la masse &t{Cm formé lors de la
transmutation du #Np dans un spectre HI-HWR.

taux_d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
ZPycs(ny) 071 %/%| 7.10%| 062%/% 6.25% 051 %% 5.19%.3606/%| 3.64 %
2SAm o(ny) 0.95%/%| 18.969% 0.91%/% 18.08P6 0.85 %% 1660p 0.74 %/%| 14.849

incertitude globalg 21.76 % 20.58 % 19.11 % 16.77 %

En conséquence de quoi, le coefficient de serglg@ttaché a la section efficace de capture de
I 2*3Am reste supérieur & 0.7 %/% dans le spectre HI-HAI®s que ce dernier tombe en-
dessous de 0.3 %/% dans le spectre GT-MHR.

3.2.6 Evolution du ?°Cf (GT-MHR uniquement)

L’évolution du?°2Cf ne sera étudiée que pour le spectre GT-MHR t&anné que celui-ci
n'ameéne pas de contribution notable sur l'actiigsion spontanée dans les deux autres
scénarios. Il trouve son origine a travers un livag chemin de transmutation qui traverse la
totalité des chaines isotopiques du neptuniumpopium, américium, curium, berkélium et
californium : 237, 23ENp N 238, 24:pu N 243, 244}3\m 244, 24%:m N 249, 25(Bk N 249, 25%]:.
Néanmoins, seul un petit nombre des paramétre®mBsur ce parcours ont un apport
significatif a I'incertitude attachée a la massecdecalifornium (cf. tableau 20).

Ces parametres sont principalement les sectioiedfs de capture des isotopes du curium
pour lesquels des valeurs d’erreur de plus de 4@dvent étre observées. En effet, grace aux
valeurs trés faibles des sections efficaces deumaptes isotopes de nombre de masse pair
(quelgues barns) ces noyaux font office de freiarge transport de la matiére en direction
des chaines du berkélium et du californium. Clestaison pour laquelle leurs coefficients de
sensibilité restent tres proches de l'unité.
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Tableau 20 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des parameétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée a la masse dtfCf formé lors de la
transmutation du #’Np dans un spectre GT-MHR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
238y 6(nyy) 0.90 %/% | 9.48 %] 0.85 %/9 894% 0.78%/% 8.24% .6706/% | 7.05%
>3Am o(nyy) 0.89%/% | 17549 0.81%/% 16.14P6 0.73%(% 14@3p 0.59 %/% | 11.77 9

*Cmo(nyy) 0.97 %/% | 38.899 0.96%/% 38.30p6 0.93%[% 3%AP 0.89 %/% | 35.73 9
**Cmo(ny) 0.96%/% | 383794 094%/% 37.66Pp6 0.92%[% 36MOF 0.91 %/% | 36.219

“Cmo(n,f) -0.26 %/%| 10519 -0.38%/% 15.14|% - 0486 | 19.60 %| -0.61%/% 24.50 %6
**Cmo(ny) 0.99%/% | 9.91%| 0.98 %/9 984%% 098%/Mn 9.794%.9606/% | 9.57 %
**Cmo(nyy) 096%/% | 958%| 0.93%/% 931% 090%/M 8.98% 50% | 8.46 %
**Cmo(ny) 0.99 %/% | 9.85%| 0.97 %/9 975% 0.96 %P6  9.600% .9306/% | 9.33 %
2Bk o(nyy) 0.60 %/% | 6.01%| 0.48 %/9 484% 039%P6 3.93%.3106/% | 3.11%
It 6(nyy) 078%/% | 7.82%| 075%/9% 7.46% 0.72%/pp 7.24% 106% | 7.08 %
SICt o(n,f) -0.46 %/%| 4.63% -054%/% 539% -059%/% 998| -0.63%/% 6.39 A
incertitude globalg 62.34 % 62.99 % 62.18 % 61.51 %

Par ailleurs, si I'on prend en considération I'hiypggse de calcul selon laquelle les sections
efficaces des actinides se trouvant au-del&*fm ne sont affectées que par une incertitude
de +10 % (contrairement aux +40 % attachés awopss®** 2*Tm), alors les sections
efficaces de capture d&¥ " 2*Em doivent présenter également des erreurs du roéine

de grandeur que celles de leurs homologtfe&*Tm.

De plus, parmi ces isotopes du curium, on peutedgaht constater que la participation de la
section efficace de fission du curium-245 arriver@er une incertitude croissante qui atteint
25 % en fin du cycle d’incinération. Ce constat tpearaitre surprenant, étant donné qu'il
n'est pas réciproque pour #&Cm. En fait, cette section efficace #fiCm est plus de quatre
fois et demi plus élevée que la section efficaceatgure associée’*Cm o(ny)>er-mr =
35.52 barns et**Cm o(n,f>ermur = 229.52 barns, tandis que la section efficacéission

du ?*'Cm ne l'est que de une fois et demi*'Cm o(ny)>crmur = 29.18 barns et*’Cm
«o(n,f>er-mHr = 44.02 barns. Ce rapport élevé de la fissiorf"dDm vis-a-vis de la capture
permet donc a ce parametre de pouvoir s’exprimenidas incertitudes les plus importantes.

Au dela de cette chaine isotopique du curium, tl msssible d’observer que certains
parameétres des isotopes du berkélium et du califorrprésentent aussi des contributions
conséquentes. Ces parametres, qui sont égalenfecteafpar I'hypothése de £10 %, sont les
sections efficaces suivante&" Bk o(n,y), ©°'Cf o(nyy) et*>'Cf o(n,f). La section efficace de
capture du californium-251 est celle qui génenglls grande source d’incertitude.

Enfin, en amont des isotopes du curium, les sestifficaces de capture dd®Pu et de
I’#*3Am sont les seuls paramétres qui offrent des esrenportantes. La section efficace de
capture de **Am génére notamment une incertitude comprise difti% et 20 %.

Au final, I'incertitude totale attachée a I'évolomi du®“Cf est supérieure a 60 %, ici. Or, du
fait de I'hypothése initiale de + 10 %, la valewr cette erreur doit étre plus élevée et peut
méme probablement surpasser les 100 %.

3.3 Impact des incertitudes sur la transmutation de F*Am
3.3.1 Taux de transmutation

L'incertitude du potentiel de transmutation d&%Am irradié dans un réacteur EFR se révéle
étre majoritairement dépendant de la section efficke capture de ce noyau (cf. tableau 21).
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En effet, la section efficace de fission de ceinai¢ est ici dix fois plus faible que celle de
capture. En outre, l'incertitude totale reste néaims bornée a quelques pourcents et décroit
au fur et a mesure de la convergence du potergislsa limite de 100 %. Ce constat peut étre
prolongé aux spectres thermiques GT-MHR et HI-HWR.

Tableau 21 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des parameétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée au potentiel de transmutation de
I'#!Am irradié dans le spectre EFR, GT-MHR et HI-HWR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
EFR 2Am o(ny) 0.55%/%| 5519 0.36%/% 3.64% 0.19 %% 1.89 %0606/%| 0.60 %
incertitude globalg 5.59 % 3.69 % 1.92 % 0.60 %
GT- 24Am o(ny) 0.28 %/%| 2.809d 0.06%/% 0.58% 0.01 %% 0.11 %0006/%| 0.00 %
MHR | incertitude globalg 2.80 % 0.58 % 0.11 % 0.00 %
HI- *Am o(ny) 0.27 %/%| 2.700d 0.01%/% 0.11¢ 0.00 %% 0.0¢ %0006/%| 0.00 %
HWR | incertitude globalé] 2.70 % 0.11 % 0.00 %] 0.00 %

3.3.2 Taux d'incinération
3.3.2.1Réacteur EFR

Tableau 22 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des paramétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée au potentiel d'incinération de

I #!Am irradié dans le spectre EFR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
2Amib.r.ny) | -061%%| 6079 -048%/% 4.82% -0.31%/%123% | -0.16 %/% 1.76 9
2*IAm o(nyy) 037%/% | 3709 032%/% 324% 022%p6 2.2% %.1106/% | 1.06 %
““Am o(n,f) 035%/% | 3549 021%/9% 214 po 0.12%% 202] 0.06%/%| 0.569
22"Am o(n,f) 017 %/% | 2679 0.11 %/9 1.62¢% 0.05%MP6 OFF 0.02%/% | 0.299
Z¥Pus(n,f) 021%/% | 3579 022%/% 379¢% 0.18%/R 30$ 0.10%/% | 1.769
incertitude globalg 9.13 % 7.84 % 5.19 % 2.75 %

Comme le montre le tableau 22, l'incertitude liéetaux d'incinération de ¥*'Am dans un
réacteur EFR est essentiellement la résultanteeliiesade cing paramétres, qui soAt'Am
i.b.r.(ny), **Am o(ny), **Am o(n,f), **"Am o(ny) et **Puo(n,f). Parmi ces paramétres
sont présents les sections efficaces de fissiortrdescontributeurs majoritaires au taux de
fission, & savoir ***Am, ?**"Am et **%u. On peut également noter les apports de laosecti
efficace de capture et du rapport d’embranchemenftAm qui dirigent le flux de matiére
vers ces différents noyaux. Au final 'ensemblecds paramétres génére une erreur globale
de I'ordre de 10 % au début du cycle. Celle-ci d&#@u fur et a mesure de la convergence du

taux d’incinération.

3.3.2.2Réacteur GT-MHR et HI-HWR

Tableau 23 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des paramétres
nucléaires participant majoritairement a lincertit ude associée au potentiel d'incinération de
I 2*Am irradié dans le spectre GT-MHR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
“amib.r.(ny) | -2.40%/%| 23.999 -097%/% 9.65% -0.45%/%51406| -0.14 %/% 1.64%
“Pus(ny) 0.20%/% | 2.05%| 0.33 %/9 342% 0.28%/% 2.98%.1106/% | 1.11 Y
“Cmo(ny) 0 %/% 010%| 001%/9% 043% 0.02%/% 08]d% 0% | 1.64 %
incertitude globale 24 .78 % 10.80 % 5.86 % 2.70 %

Dans les spectres thermiques GT-MHR et HI-HWR |l grande source d’incertitude sur le
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taux d’incinération provient de celle du rapporemibranchement de’t*Am (cf. tableau 23

et tableau 24). En effet, celle-ci dépasse plus28e% en début de cycle et diminue
rapidement en fonction de la convergence du tanxcdinparaison, les sections efficaces de
capture di*®u (GT-MHR), dif*Cm (HI-HWR) et dif*Cm ne sont vraiment significatives
gu’a la fin, lorsque l'incertitude globale n’estuplque de quelques pourcents. La participation
de la section efficace de capturedtCm dans le spectre HI-HWR est uniquement due a la
présence des flux de neutrons intenses et a I'absmpériode de repos.

Tableau 24 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des paramétres
nucléaires participant majoritairement a lincertit ude associée au potentiel d’'incinération de
I #*Am irradié dans le spectre HI-HWR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
“amib.r(ny) | -2.56%/%| 25629 -1.03%/% 10.28[% - 0.39 %/®&58 %| -0.10 %/% 1.01 %
“CTmo(ny) 0.04%/% | 1.73%| 0.09 %/9 364% 007%P6 2.7]1 %.0206/% | 0.61 A
Cmo(ny) 0 %/% 0.03%| 0.01%/% 026% 002%/% 0.64% 0% | 1.87 %
incertitude globalg 26.28 % 11.34 % 5.12 % 2.49 %

3.3.3 Evolution du **%u

3.3.3.1Réact

eur EFR

Tableau 25 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des parameétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée a la masse dtfPu formé lors de la
transmutation de I'**Am dans le spectre EFR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
2amib.r(ny) | 097 %% | 9.72%] 0.95 %/ 9549 0.94%/p  9.34%.9200/% | 9.17 %
2IAm o(ny) 0.68 %/% | 6.80 %] 0.38 %/9 382% -0.04%% 0.4d%0.70 %/%| 6.96 %
2Py 6(n,y) -0.13%/%| 2.15%| -0.26%/% 4.16% -0.44 %% 006 | - 0.71 %/% 11.35%
“Pus(n,f -0.20 %/%| 3.48%| -0.39%/%% 6.74% -0.6284/ 11.37 %| -1.09%/% 18.59 o
incertitude globalg 12.57 % 13.03 % 16.42 % 24.82 %

L’évolution de la masse dtf®Pu est soumise & une incertitude qui croit de geid0 % a
environ 25 %. La section efficace de capture egfmort d’embranchement dé*fAm sont

les paramétres qui engendrent le plus d’'incertimudéout début de I'irradiation. Tandis que le
rapport d’'embranchement stagne entre 9 et 10 %gdaon efficace de capture oscille entre O
% et 7 %, du fait du changement de signe de sdificeat de sensibilité (cf. tableau 25).
Cependant, durant cette irradiation, les erreusssgetions efficaces de capture et de fission
du ***Pu finissent par dépasser ces valeurs. Elles sslafipent rapidement jusqu’a atteindre
respectivement prés de 10 % et 20 %.

3.3.3.2Réacteur GT-MHR et HI-HWR

Tableau 26 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des paramétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée a la masse dtfPu formé lors de la
transmutation de I'’**!Am dans le spectre GT-MHR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
“Amib.r(ny) | 1.00%/% | 9.98 %] 1.00%/% | 9.99 %| 1.00 %/% | 10.039 1.04 %/% | 10.36 9
*Am o(ny) 0.34 %/% | 3.40 %| - 0.11 %/%| 1.15 %| - 0.35 %/%| 3.48 %| - 0.48 %/%| 3.80 %
“Puc(ny) -0.31 %/%)]| 3.22 %| - 0.77 %/%| 8.08 %| -1.34 %/% | 14.08 Y - 2.88 %/%| 30.319
incertitude globalg 11.07 % 12.98 % 17.75 % 32.59 %

Malgré ce qui avait été communément observé pocadedi*’Np, la modération du flux n'a
pas amené une réduction notable de I'erreur tofalecontraire, celle-ci devient rapidement
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plus importante. Elle dépasse aisément les 30 #eefiitude dans le spectre GT-MHR (cf.
tableau 26) et atteint méme plus de 50 % danssléltd\WR (cf. tableau 27).

Tandis que le rapport d’embranchement d&Am introduit de nouveau une incertitude
constante de 10 %, les sections efficaces de emtur**Pu et du?*Cm (HI-HWR
uniquement) apportent la majorité de I'erreur fndbe plus, du fait que la section de capture
du?**Cm est définie par une incertitude plus grandeaglie du***Pu, ce paramétre se trouve
a l'origine du dépassement de plus de 50 % deelertotale dans le spectre HI-HWR. En
fait, dans un cycle réel avec des temps de regdtg erreur totale devrait se situer entre les
valeurs indiquées dans le tableau 27 et celleeptés dans le tableau 26.

Tableau 27 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %%des parameétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée a la masse dtfPu formé lors de la
transmutation de I'**Am dans le spectre HI-HWR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
2amib.r(ny) | 1.00%/% | 10% | 1.00%/% | 10% | 1.00%/% | 10.019% 1.00 %/% | 10.03 9
2*IAm o(nyy) 0.40 %/% | 4.04 %] - 0.13 %/%| 1.34 %| - 0.16 %/%| 1.63 %] - 0.16 %/%| 1.63 %
*Puc(ny) -0.50 %/%| 5.01%]| - 1.11 %/%| 11.159Y - 1.17 %/%| 11.69 A - 1.17 %/%| 11.719
“CTmo(ny) -0.03 %/%)| 1.03 %| - 0.16 %/%| 6.50 %| - 0.49 %/%| 19.51 A - 1.24 %/%| 49.749
incertitude globalg 11.99 % 16.48 % 25.13 % 52.72 %

3.3.4 Evolution du ?*Cm
3.3.4.1Réacteur EFR

Du fait qu'il se trouve en aval de{?%Am, l'incertitude sur I'’évolution dG**Cm est soumise
essentiellement & la section efficace de captuae eapport d’embranchement d&4Am. La
section efficace de capture voit son incertitudgte rapidement jusqu’a plus de 20 %, alors
qgue le rapport d’embranchement reste aux alenteirs0 %, ce qui engendre au final une
erreur totale qui monte jusqu’a pres de 25 % eddircycle.

Par ailleurs, les taux de réaction sont ici traplés pour permettre a ses sections efficaces de
capture et de fission de générer des incertitudasidérables. De méme, la décroissance qui
est le mode principal de disparition de ce noyaudéfinie par une erreur trop faible pour
avoir un impact notabl&XdecayAdecay~ 1 %o).

Tableau 28 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des parameétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée a la masse &tfCm formé lors de la

transmutation de I'**Am dans le spectre EFR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
2amib.r.(ny) | 0.97 %/%| 9.69%| 0.96 %/ 957%% 0.95%[% 9.54% .9806/% | 9.83 %
2*IAm o(nyy) 0.39 %/%| 3.85%| -0.20%/% 2.01% -1.03%% 108} -2.20 %/%| 22.019
incertitude globale 10.50 % 10.01 % 14.47 % 24.76 %

3.3.4.2Réacteur GT-MHR

De maniére identique au spectre EFR, I'erreur aéso& I'évolution du”**Cm ne dépend
uniquement que du rapport d’'embranchement et dedtion efficace de capture d&tAm

(cf. tableau 29). Or, il est possible de constbésolution singuliere des incertitudes de ces
deux parametres. En effet, I'incertitude attachéeragpport d’embranchement augmente le
long du cycle jusqu’a parvenir a pres de 20 %,satpre nous savions que ce parametre avait
pour habitude de rester aux alentours de 10 %. Bmenlincertitude de la section efficace
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de capture de3*'Am croit jusqu’a atteindre un maximum a 30 % auiremvde la 8 année.

Tableau 29 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des paramétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée a la masse dtfCm formé lors de la
transmutation de I'’**!Am dans le spectre GT-MHR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
2Ami.b.r.(ny) 1.00 %/% | 9.99%| 1.01%/% 10.15P6 1.16 %/% 11.6p %.74 %/% | 17.44 9
*Am o(ny) -0.25%/%]| 2.52%| -1.79%/% 17.68P6 -2.96 %4/%0.58 %| - 0.89 %/% 8.85 9
incertitude globalg 10.40 % 20.68 % 31.89 % 20.69 %

Ces variations sont en réalité la traduction dalikssement d’une boucle d’évolution entre
I 2Am et le**'Pu formé lors de la transmutation de ce noydh **Am — 2*Cm — 238 239
240. 24y _, 24IAm_ La figure 51 illustre ce phénomeéne & traversdeée des évolutions des
noyaux :**Am, ?*Cm et**!Pu. Ainsi, une partie de la matiére transmutéesttarpar deux
fois par le**Cm.
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Figure 51 : Evolution massique de Am, du **Pu et du ?*Cm. On note I'établissement des
évolutions corrélées des courbes qui marquent la se en équilibre de ces trois noyaux.

Ce phénomene n’est pas présent dans le cas duespE®R, étant donné la transmutation plus
lente du**!Am initial. Au final, ces fluctuations générent uimeertitude totale sur la masse
du?*Cm qui varie entre 10 % et 30 % le long du cycle.

3.3.4.3Réacteur HI-HWR

Tableau 30 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des paramétres
nucléaires participant majoritairement a I'incertit ude associée & la masse dtfCm formé lors de la
transmutation de I'**Am dans le spectre HI-HWR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
Ami.b.r.(ny) 1.00 %/% 10 % 1.00 %/% 10 % 1.00 %/% 10 $o 1.0%9%/ 10.01 %
*Am o(ny) 022%/% | 2.23%| -014%/% 137% -016%% B6d -0.16 %/%| 1.63 %
“CTmo(ny) -0.04 %/%| 1.55%| -0.14%/% 567%% -0.30 %% .83%%| -0.73%/% 29.08 %
incertitude globalg 10.43 % 11.67 % 15.74 % 31.17 %

Du fait des taux de réaction intenses et des tedipsinération plus courts, la boucle
d’évolution **Am — ?*Pu — ?*’Am observée précédemment n'est plus présente dans c
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dernier spectre. En conséquence de quoi, I'inceeitdu rapport d’embranchement de
I 2Am reste stationnaire & 10 %, tandis que celladettion efficace de capture f&Am
demeure inférieure a quelques pourcents (cf. tal36x

En fait, I'incertitude la plus importante est foigmpar la section efficace dt"Cm. En effet,
cette erreur qui est croissante finit par parveni80 %. Cette incertitude est évidemment
I'erreur maximale que I'on obtiendra dans un cy#aué de toute période de repos.

3.3.5 Evolution du ?*Cm
3.3.5.1Réacteur EFR

Tableau 31 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des parameétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée a la masse &t{Cm formé lors de la
transmutation de I'**Am dans le spectre EFR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
2amib.r.(ny) | -1.04%/%]| 104494 -085%/%% 8.47% -0.50 %/% 03%%6 | - 0.01 %/%d 0.06 %
2*IAm o(nyy) 0.83%/% | 8.26 %] 0.68 %/9 6.79% 0.48 %/  4.84% .2206/% | 2.23%
#42"Am o(n,y) 0.49%/% | 19.6094 0.43%/% 17.25p6 034 %% 13®6p 0.22%/% | 8.79 %
**Am o(ny) 0.78%/% | 8.05%| 0.68 %/9 701% 050%/MP6 5.18%.2306/% | 2.34 %
>2Pycs(ny) 0.39%/% | 4.52%| 0.46 %/9 523% 051%/% 5.84%.5106/% | 5.83%
Cmo(ny) -0.09 %/%| 3.43%| -0.16%/% 6.32¢ -0.25%/% .1406| - 0.38 %/% 15.20 %
““Cmo(n,f) -0.04 %/%| 1.77%| -0.08%/%% 325¢% -0.1384/ 5.22% | -0.20%/% 7.839
incertitude globalg 26.25 % 23.76 % 21.20 % 20.89 %

Lors de la transmutation de*Am dans un réacteur EFR, deux chemins de transimuitat
sont possibles pour atteindre’éCm. Le premier passe par I'état isom&f&Am ; 24 242m.

243, 24Am — ?*Cm, tandis que le second passe par I'état fondatf@Atam et le?*Pu : 24+
24200 m — 242 24P, 293 2%hAm — #?py. Le second chemin est plus long, mais la matiére
qui le traverse n’est pas soumise a la fissiori?4&"Am.
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Figure 52 : Evolutions des coefficients de sensittéd du 2*Cm attachés aux paramétres figurants
dans le tableau 31.

Les incertitudes les plus conséquentes proviendantapport d’embranchement et de la
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section efficace de capture d&Am, ainsi que des sections efficaces de captureddes
isotopes 2**™ #*Am (cf. tableau 31). En début de cycle, l'incedi¢uattachée a la section
efficace de I'état isomérd"Am est celle qui est la plus grande, avec une vamche de 20
%, alors qu’a la fin, I'erreur totale est dominé pelle de la section efficace de capture du
24Cm. L’erreur totale attachée & la massé’80m reste ainsi supérieure & 20 %.

En outre, il est possible de remarquer que le wieft de sensibilité du rapport
d’embranchement de’’Am évolue dans le temps (cf. figure 52). Celuitciyt d’abord
négatif, croit dans le temps pour finalement attegrune valeur nulle en fin de cycle. Cette
variation démontre que le chemin passant f&™Am est le plus favorable en début de cycle
pour former le***Cm. Néanmoins, la croissance de la sensibilité le=rsvaleurs positives
souligne également la prise de poids de plus es piunséquente du chemin passant par
' #4%9Am et le?*?Pu.

3.3.5.2Réacteur GT-MHR

Les chemins d’évolution suivis par la matiére trange jusqu’ad*’Cm sont les mémes que
ceux décrits précédemment. L’incertitude totale odée ici principalement du rapport
d’embranchement de*f’Am et des sections efficaces de capture?d®5%*Am et du**Cm
(cf. tableau 32). Etant donné que la section eficale capture dd*Pu @Ewo(ny)er.
vhrl<o(NyPetmir = 5.23 %) est mieux définie que celle dé*4"Am (S<o(ny)>cr-
vmar/<o(Ny)>cr-mHR = 40 %), celle-ci n’est pas présente dans ce bilan

Tableau 32 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des parameétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée a la masse &t{Cm formé lors de la
transmutation de I'**Am dans le spectre GT-MHR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
2amib.r(ny) | -1.42%/%| 142394 -062%/% 6.19¢% -0.18%/%.79% | 0.32 %/%| 3.20 %
242"Am o(ny) 0.40%/% | 15989Y 0.26 %/% 1054P6 0.19%/% 7.6 99.11 %/% | 4.43%

>3Am o(nyy) 0.71%/% | 14109 0.50 %/9 990% 0.33%M 9.9d9.05%/% | 1.03%
*Cmo(nyy) -0.06 %/%]| 2.32%| -0.13%/% 5.12% -0.20%/% 178 | - 0.41 %/% 16.59 %
incertitude globalg 26.51 % 17.07 % 13.44 % 17.62 %

Tandis que les trois parametres des isotopes dieiom@r sont ceux qui génerent la plus
grande partie de l'incertitude en début de cyoclecanotamment des contributions proches de
15 %, leur erreur finit par chuter, laissant pladéncertitude croissante de la section efficace
de capture duU*Cm qui augmente jusqu'a plus de 16 %. Cependarte ceontée ne
compense pas la chute des erreurs des trois gquarasetres et par conséquent l'incertitude
globale régresse de plus de 25 % a moins de 18 .fdds de plus, du fait de l'incertitude
plus importante de la section efficace de capter&?®®Am et malgré la modération du flux
de neutrons, cette incertitude globale reste sirmaitacelle calculée dans le spectre EFR.

3.3.5.3Réacteur HI-HWR
L'incertitude calculée pour la masse #fdiCm lors de la transmutation dé*fAm dans un
réacteur HI-HWR est supérieure a celle obtenue demsdeux scénarios précédents. Le
rapport d’embranchement dé*fAm et les sections efficaces de capture §&8"Am et de
I'#*3Am représente une nouvelle fois les sources d'titade majoritaires lors des premiéres
années d'irradiation (cf. tableau 33).

Le rapport d’embranchement manifeste en début die eye incertitude de plus de 20 %, qui
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est le résultat d’'un coefficient de sensibilité amecplus négatif que dans les deux spectres
précédents. Cette sensibilité démontre que la matidérdu spectre rend le chemin passant
par I’**"Am encore plus favorable pour la formation 4tCm que dans les cas précédents.
En effet, le rapport de la section efficace de wapsur celle de fission d&{*"Am calculé
dans le spectre EFR : ~ 0.10, est inférieur a aaldulé dans les spectres GT-MHR et HI-
HWR : ~ 0.20. Ceci souligne la plus grande faciitur la matiére transmutée a traverser ce
noyau. De plus, en comparaison avec le spectre BRMa section efficace dtf®Pu est 30

% plus faible ici $*?Pu o(ny)>hiuwr = 0.674 barns), ce qui réduit I'intérét de la vpassant
par cet isotope de plutonium. Cependant, il egr@ssant de remarquer que la sensibilité du
rapport d’embranchement dé*fAm augmente dans le temps vers des valeurs pasitére
corrélation avec I'épuisement de la masse initiedequi traduit la prise de relai de la chaine
passant par [&%Pu dans le cycle d’alimentation GtiCm.

Tableau 33 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des parameétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée a la masse &t{Cm formé lors de la
transmutation de I'*Am dans le spectre HI-HWR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
2amib.r.(ny) | -2.43%/%| 24689 -122%/4% 12.18|% -0.5%[% .95%6 | 0.24 %/%| 2.38 %]
242"Am o(n,y) 0.33%/% | 13279 0.21 %/9 854¢% 0.14%M% 5749W.07 %/% | 2.93%
**Am o(nyy) 0.69%/% | 13.8794 0.50%/% 10.05p6 0.34%% 6.8090.07 %/% | 1.32 %

#CTmo(ny) 0.20%/% | 7.89 %| 0.20 %/9 820% 0.15%/M 6.17]%.0700/% | 2.64 %
*Cmo(ny) 0.18%/% | 7.38%| 0.19 %/9 748% 0.15%/% 5.90%.0906/% | 3.53 %
**Cmo(n,f -0.08%/%| 3.20%| -0.15%/% 6.18¢% -0.1484/ 5.70% | -0.09 %/% 3.64 9
*Cmo(nyy) -0.03 %/%| 1.06%| -0.09%/% 3.48% -0.18%/% 13%6 | - 0.46 %/% 18.28 %
incertitude globalg 33.47 % 22.47 % 16.35 % 19.68 %

Par ailleurs, il est aussi possible d'observer gu&ce a I'action des flux de neutrons intenses,
une partie de la masse #&Cm est engendrée via le chemin passant pdfden et 1e***Cm,

ce qui entraine un apport de quelques pourcentgl@t@rmination supplémentaire provenant
des sections efficaces de capture*fGm et du®**Cm, ainsi que de la section efficace de
fission du**Cm.

Ainsi, l'incertitude totale évolue durant le cyaatre 15 % et 34 %. Comme dans les cas
précédents, la chute des incertitudes attachéepaarmetres de formation est compensée par
la montée de I'erreur associée a la section efficde capture dé*'Cm. Celle-ci engendre
pres de 20 % d’indétermination en fin de cycle.

3.3.6 Evolution du ?*°Cm dans un réacteur EFR

Ce troisiéme isotope de curium se positionne & d@eptures plus loin que f8’Cm. C'est la
raison pour laquelle quelques similitudes sontgrtes entre les tableaux de ces deux noyaux
(cf. tableau 31 et tableau 34). Néanmoins, I'ertetale est ici bien plus grande puisque celle-
ci dépasse 50 %.

En fait, la plus grande partie de I'incertitudeuve son origine dans les incertitudes attachées
aux sections efficaces des isotopes du curiumegpidcede, a savoir les sections efficaces de
capture du**'Cm et du®**Cm, ainsi que la section efficace de fission?®ficm. Les deux
sections efficaces de capture générent des erwemprises entre 30 % et 40 %, tandis que la
section efficace de fission d"Cm améne une incertitude croissante qui atteirt2&n fin

de cycle.
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Enfin, bien gu’elles soient moins importantes galecdes parameétres des curiums cités ci-
dessus, l'incertitude de la section efficace detwrapde I'état isomeéré&*?™Am apporte entre
10 a 20 % d’indétermination, tandis que 10 % suppléaires sont produits en début de cycle
par le rapport d’embranchement d&%m.

Tableau 34 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des parameétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée a la masse &tfCm formé lors de la
transmutation de I'*Am dans le spectre EFR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
2Amib.r(ny) | -1.06%/%| 106194 -099%/% 9.89¢% -0.79%/%.91%6 | - 0.45 %/ 4.47 %
22MAm o(ny) 050%/% | 19999 0.47 %/% 18946 0.42%[% 166p 0.33%/% | 13.139
*Cmo(nyy) 0.94%/% | 377394 0.89%/% 3579p6 0.83 %% 3%} 0.73%/% | 29.36 9
**Cmo(ny) 0.97 %/% | 38.6794 094%/% 37.67p6 091 %% 366f 0.88 %/% | 35.039
2Cmo(n,f) -0.17 %/%| 6.81%| -0.30%/% 11986 -0.4864 18.15%| -0.64%/% 25.53 %o
incertitude globalg 60.74 % 58.94 % 57.02 % 55.42 %

3.3.7 Evolution du %°°Cf dans les réacteurs GT-MHR et HI-HWR

De maniére identique & ce qui avait été constaté acas de la transmutation @iNp, les
erreurs des sections efficaces des isotopes duntcuconstituent les sources principales
d’'indétermination pour 18°°Cf formé dans les spectres GT-MHR et HI-HWR (chl¢éau 35

et tableau 36). Il s’agit essentiellement des sastefficaces de capture des noyaux présents
sur la chaine s'étalant dd*Cm au®*®Cm et de la section efficace de fissionCm. En
outre, en prenant en compte I'’hypothese de 10 %ifecte les sections efficaces au-dela du
245Cm, I'ensemble des sections efficaces de captunant chacune des erreurs qui sont
comprises entre 30 et 40 %. En ce qui concernedéos efficace de fission d®Cm, cette

derniere voit son erreur augmenter de maniere aptestdurant le cycle jusqu’a parvenir a
plus de 25 %.

Par ailleurs, les sections efficaces de capturd*®k et du®®'Cf, ainsi que la section efficace
de fission de ce dernier apportent également ungibation non-négligeable a I'incertitude
totale. De méme, le rapport d’embranchement @&Ain et les sections efficaces de capture
des?*®™ #*Am sont ceux qui contribuent le plus en amont. ialf I'incertitude totale sur la
masse d@>°Cf est définie par des valeurs de plus de 60 %.

Tableau 35 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des parameétres
nucléaires participant majoritairement a l'incertit ude associée a la masse dtfCf formé lors de la
transmutation de I'*Am dans le spectre GT-MHR.

taux d’incinération 20 % 40 % 60 % 80 %
2amib.r.(ny) | -245%/%]| 244794 -184%/% 18.40[P6 - 1.40 %/%3.92 %| -0.72 %/ 7.17 9
222MAm o(ny) 0.60%/% | 240094 0.48%/% 19.12P6 0.40%[% 150OB 0.28 %/% | 11.259
25Am o(ny) 0.88%/% | 174094 078%/% 1551Pp6 0.69%/[% 1867f 050 %/% | 10%
*Cmo(nyy) 0.98%/% | 39089 0.96%/% 38296 0.93%(% 38@3P 0.87 %/% | 34.60 9
**Cmo(ny) 0.97 %/% | 38.669 0.94%/% 37.62p6 092 %% 36@p 0.90 %/% | 35.86 9
2Cmo(n,f) -0.22 %/%| 8.63%| -0.38%/% 15.35P6 -0.5064 20.09 %| -0.67 %/% 26.76
**Cmo(ny) 0.99%/% | 9.93%| 0.98 %/9 885% 097 %P6 9.794%.9406/% | 9.44 %
*Cmo(nyy) 0.97 %/% | 9.67 %| 0.93 %/9 931% 0.89 %P 8.99%.8200/% | 8.16 %
**Cmo(ny) 0.99%/% | 9.89 %| 0.97 %/9 975% 096 %/  9.59% .9106/% | 9.14 %
2Bk o(nyy) 0.66 %% | 6.56 %| 0.48 %/9 478% 038%/P6 3.83% 2806/% | 2.78 %
It 6(nyy) 0.80 %/% | 8.00 %] 0.74 %/9 744% 0.72%/%  7.21|% .7006/% | 7.03 %
SICt o(n,f) -0.42 %/%| 4.23%| -054%/% 544% -0.6084 5.95% | -0.65%/% 6.479
incertitude globalg 71.36 % 67.18 % 64.89 % 62.00 %
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Tableau 36 : valeurs des coefficients de sensibdliet des erreurs (relatives, en %des paramétres

nucléaires participant majoritairement a I'incertit ude associée a la masse dtfCf formé lors de la
transmutation de I'’**!Am dans le spectre HI-HWR.

temps d'irradiation

53 jours 152 jours 288 jours 667 jours

“amibr.(ny) | -3.39%/%| 33.87 Y -2.47 %% 24.74|% - 1.75 %/%7.47 %| -0.80 %/% 8.059
22"Am o(ny) 0.44%/% | 174894 0.34%/% 13.50p6 0.27 %% 10®BJL 0.17 %/% | 6.95 %
2SAm o(ny) 0.86%/% | 17259 071%/% 14.09P6 059 %% 1%7p 0.40%/% | 7.99 %
2Cmo(ny) 0.85%/% | 33999 093%/% 37.20P6 0.92%[% 36Bp 0.84 %/% | 33.529
**Cmo(nyy) 0.93%/% | 373094 0.89%/% 35.65p6 0.87 %[% 390pP 0.86 %/% | 34.56 9
“®Cmo(n,f) -0.41 %/%| 16.389% -0.66 %/ 26.37|% - 0%B6 | 30.31 %| -0.82 %/% 32.93
**Cmo(ny) 1.00 %/% | 9.99 %| 1.00 %/9 995% 0.99%/p6 9.90%.9706/% | 9.72%
Cmo(ny) 0.97 %/% | 9.75%| 0.92 %/9 924% 0.86 %/ 8.64%.7500/% | 7.49 %
**Cmo(nyy) 1.00 %/% [ 9.97 %| 0.99 %/9 990% 098%/M6 9.7d% .9406/% | 9.41 %
Bk o(nyy) 0.67 %/% | 6.65%| 0.36 %/9 363% 021%p 2.09% .0906/% | 0.93 %
It o(ny) 0.65%/% | 6.54 %] 0.65 %/9 654% 0.65%/% 6.59% .6606/% | 6.58 %
»ICt 6(n,f) -0.65%/%| 6.54%| -0.65%/% 6.54¢% -0.6984/ 6.55% | -0.66%/% 6.58 9
incertitude globalg 71.78 % 69.82 % 67.68 % 63.60 %
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Chapitre 4

Bilans de I'étude et discussion

L'étude présentée dans les deux chapitres pré@densistait a définir et mettre en avant les
parametres nucléaires dont les erreurs pouvaianit an impact significatif sur des quantités
lites a I'économie de la transmutation (taux dengmautation et d’incinération) mais
€également a la sureté et la manipulation des citdesansmutation. Nous avons étudié trois
scénarios de réacteur (EFR, GT-MHR et HI-HWR) déesguels nous avons regardé
I'évolution d’une cible dé*'Np et d**Am.

Il résulte de cette étude, tres simplifiée de pardhoix de simulation qui ont été faits, qu’un
grand nombre de parametres peuvent générer dasitimbes supérieures a 10%. L'ensemble
de ces paramétres sont listés dans le tableaue37parameétres mis entre crochet, sont ceux
pour lesquels I'hnypothése d’une erreur fixe de £40’applique, car il n’y a pas d’erreur
évaluée associée, mais pour lesquels une erresiimpportante est pressentie.

Tableau 37 : Liste des parametres nucléaires (intégs) ayant réussi a apporter une incertitude
supérieure a 10 % sur les variables d'intérét pourlincinération du neptunium-237 et de
'américium-241, dans chacun des trois cas de scéiws simulés : EFR, GT-MHR et HI-HWR.

incinération Np-237 incinération Am-241
258 (1y), 2%Pu(n. ), 2“Pu(ny), siomy AT DL (), *“Am(N.Y)
EFR ) Am(ny), Z*Pu(ny), Pu(n,f),
2pu(ny), “Pu(ny), **Am i.b.r.(ny) 244%T(ny'), 245Cm(nzq‘(1)l, 2450 m(n. f)
258 (1y), 2Am iLb.r.(ny), 2Am(ny), QJEA'ﬁ'“(”Qag Am(n,y),
(nyy), ““AM(nyy),
GT-MHR 2;%”‘(””)’ eemany), Zi%m(”'f)' 2440 m(ny), 22Cm(ng), 25Cm(n.f),
[ 249;;(”#)1 ZS%T(nN)-ZSbfm(P,“{)v 2Cm(ny), *Cm(ny), 2Cm(ny).
(ny), 7CHlny), = Cin.N] 291 (ny), 1Cf(ny), 2'CH(n.H
2IAmi.b.r.(ny), “"Am(nyy),
ot [zgng(n,f)], ZPu(ny), Z2Am(n,y), 2Cm(ny),
HI-HWR Am i.b.r.(ny), *2"Am(n,y), 2Cm(ny), **Cm(ny), #**Cm(n,),
ZAm(ny) [***Cm(ny), >*"Cm(ny), *Cm(ny),
249Bk(l’l,\(), 25](.:l°(n,y), 25JCf(I’l,f)]

De par ce tableau bilan, il apparait clairement gaegains parameétres ont une grande
importance dans I'incinération dt’Np et de **Am puisqu’ils générent des erreurs dans les
deux évolutions. C'est le cas, par exemple?*then i.b.r.(ny) et**Cm(ny). De plus, certaines
réactions ont également un impact a la fois damkheaine thermique (HI-HWR) mais aussi
dans le domaine rapide (EFR). C’est pourquoi, dassite, nous avons détaillé la répartition
des erreurs selon le domaine énergétique pour lesques réactions ayant le plus
d’'importance.

4.1 Répartition en énergie des erreurs
Afin de fournir une estimation de la plage en éreesgr laquelle ces parametres présentent le
plus d’incertitude et devront donc étre mieux diédi nous présentons ici une répartition en

énergie des incertitudes. Pour ce faire, les negtrile I'évaluation « ANL covariance matrix »
ont été une nouvelle fois utilisées pour constrl@&erépartition en énergie des sections
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efficaces intégrées sur les différents spectresror@ques. Les sections efficaces des noyaux
suivants >%Np, 246 247 24Em 2498k et *'Cf, de méme que le rapport d’embranchement de
I'*’Am ne font pas partie de ces évaluations. C'estqumi, elles ne seront pas prises en
compte dans la suite de cette analyse. Ainsi, ideda 38, et le tableau 40 donnent la
répartition (en %) des erreurs intégrées des pdraméhoisis sur quinze plages en énergie.

4.1.1 Spectre EFR

Dans le spectre EFR, la majeure partie des erdagsections efficaces provient du domaine
d’énergie compris entre 454 eV et 498 keV (cf.eahl 38). C’est une région dans laquelle se
situe les domaines de résonnances résolues etrolres. Or, du fait, de la difficulté des
mesures pour certains noyaux, ces domaines soremdifficiles a caractériser par des
mesures de temps vol. Seules des mesures intégralesgent apporter des contraintes

expérimentales.

Tableau 38 : Répartition énergétique des erreurs iggrées des sections efficaces contribuant aux
incertitudes les plus conséquentes dans le cadre Hacinération et de la transmutation de I***Am

et du®®Np dans un réacteur EFR. Les sections colorées refmentent les contributions supérieures
a 5%.

TBPU 23§Pu 2%, 25, 2735, ZTam 1 2%2"am | 22Cm 5Cm 25Cm
o(ny) | o(nf) [ ony) | ony) | o(ny) | oy | oy | ohy) | o(ny) | onf)
6.07 MeV — 20 MeV 0% 0.4 % 0% 0% 09 0% 0 % 0% 0% 0.2%
2.23 MeV -6.07 MeV] 0.1% 4.39 0.1% 0.2% 04|1% .1 % 0% 0.1% 0.1 % 259
1.35 MeV —2.23 MeV] 0.4 % 4.29 0.5% 0.5W 1.2(% 3% 0.3% 0.3% 0.3 % 2.8%
498 keV — 1.35 MeV 1.9% 13.1 %| 5.3% 39%| 6.2% | 27% | 3.2% 31% | 3.1% | 8.8%
183keV—-498keV | 52% | 92% | 99% | 69% | 92% | 87% | 9.4 % 79% | 10.1 %| 13.6 %
67.4keV-183keV]| 82% | 6.6% | 16.1%| 9.6 % | 13.3%| 17.9%| 20.3% | 15.7 %| 17.8 % | 17.4 %
248 keV -67.4keV| 95% | 16.1 % | 21.1 %| 10.7 %| 14.2%| 18.8%| 18.4% | 18.9 %| 17.8 % | 14.6 %
9.12 keV —24.8 keV| 19.0%| 14.1 % | 12.0 % | 21.2 %| 16.4 % | 17.3 %| 16.4 % | 18.1 %| 16.5%| 13.2 %
2.03keV-9.12keV ] 16.2%| 11.1%| 8.6 % | 18.1 %| 13.1 %| 13.1%| 129 % | 12.2%| 13.1 %| 10.5 %
454 eV —2.03 keV | 26.7 % | 16.5%| 20.7 % | 26.1 %[ 21.6 %| 17.6 %| 16.1 % | 16.9 %| 17.8 % | 13.7 %
6.9 % 3.4% 2.6] %

226eV—-454eV | 126 %| 44%| 54% | 28%| 44% 359 3.1%

4eV-226¢eV 0% 0% 0% 0% 09 0% 0% 0% 0Po 0%
0.54 eV -4 eV 0% 0% 0.1% 0 % 09 0% 0% O %0 0%
0.1eV -0.54 eV 0% 0% 0% 0 % 09 0 % 0 % O %0l 0%
0.001 eV —-0.1eV 0 % 0 % 0 % 0 % 09 0 % 0 % Opp %O0[f 0%

4.1.2 Spectre GT-MHR

ERDF~B-VUII.B: Cm-244(H,G)CM-245

ENDF/B-UII.B: Am-243(H,GIAM-244

104 L

10= =

Cross Section (barns)
Cross Section (barns)

| 1 I 1 1 | 1 |
10~ 10—t 1 10 102 10 10~ 10—1 1 10 102 102
Incident Energu (eU) Incident Energy (eU)

Figure 53 : Sections efficaces de capture évalu§&NDF/B-VI1.0) de I **Am (a gauche) et dif*‘Cm
(a droite) entre 10? eV et 1 keV. On note I'importance des premiéres sbnnances a quelques eV.

En ce qui concerne les calculs effectués dansdetispGT-MHR, les incertitudes des sections
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efficaces se distribuent en grande partie en desdeud454 eV (cf. tableau 39). Or, a la
différence du scénario précédent, il est possibleahstater ici des zones de concentration
hétérogénes des incertitudes, et plus particuliénéren dessus de 0.54 eV. Celles-ci sont

occasionnées par la présence de premieres résasngacticulierement importantes de
certains de ces parametres.

Tableau 39 : Répartition énergétique des erreurs égrées des sections efficaces contribuant aux
incertitudes les plus conséquentes dans le cadre Hacinération et de la transmutation de I**Am

et du ?*Np dans un réacteur GT-MHR. Les sections coloréeseprésentent les contributions
supérieures a 5 %.

238Pu 241Am 242mAm 243Am 244Cm 245Cm 245Cm
o(nyy) o(nyy) o(nyy) o(nyy) o(nyy) o(nyy) o(n,f

6.07 MeV — 20 MeV 0% 0% 0 % 0 % 0% 0 % 09
2.23 MeV - 6.07 MeV| 0 % 0% 0 % 0% 0 % 0 % 0.02]%
1.35 MeV - 2.23 Me\] 0.01 % 0 % 0 % 0% 0.01 po 0% .030%
498 keV —1.35 MeV| 0.019% 0.01% 0% 0.01ppb 0.0799.02% | 0.05%

183 keV — 498 keV 003% 0.03% 001% 0.03/% 043 0.05% | 0.06%
67.4 keV — 183 keV 004% 004% 0.01% 0.05/% O®2 0.08% | 0.06 %
24.8 keV — 67.4 keV 0.05 % 0.06% 0.02% 0.07|% 30| 0.10% | 0.06 %)
9.12 keV — 24.8 keV 0.15 % 0.08% 0.02% 0.10|% 704 | 0.14% | 0.09 %)
2.03 keV - 9.12 keV 0409% 0.17% 005% 0.23|% 4080 | 0.32% | 0.20 %)

454 eV — 2.03 keV 1.06 % 037% 0.09% 047(% 2425 0.67% | 0.41%

22.6eV—-454eV | 8.18% | 2.08%| 0.539% 5.08% | 14.02%| 2.86%| 2.759
4eV-226¢eV 2859% 298% 0.639 9.41% | 73.72%| 3.82%| 4.869
0.54 eV -4eV 3.019% 21.61%]| 3.26 %| 71.30%| 0.87 %| 4.96% 6.26 %

0.1eV—-0.54eV | 18.15%| 48.17 %| 37.19 %| 5.06 % [ 2.20 %| 16.29 %| 18.57 %

0.001 eV —-0.1eV | 66.06 %| 24.41 %| 58.19 %| 8.19% | 4.73 %| 70.71 %| 66.59 %

En effet, les exemples les plus révélateurs potrodoire ce phénomeéne sont ceux des
sections efficaces de capture d&3Am et du®**Cm, pour lesquelles la premiére résonnance
arrive a récolter plus de 70 % de l'incertitudeafen Celles-ci se trouvent aux alentours de 1
et 8 électronvolts, respectivement (cf. figure 53).

Tableau 40 : Répartition énergétique des erreurs iggrées des sections efficaces contribuant aux
incertitudes les plus conséquentes dans le cadre Hacinération et de la transmutation de I**Am

et du ®Np dans un réacteur HI-HWR. Les sections coloréeseprésentent les contributions
supérieures a 5 %.

238Pu 242mAm 243Am 242Cm 244Cm 245Cm 245Cm
o(ny) o(ny) o(ny) o(ny) o(ny) o(ny) o(n,f

6.07 MeV — 20 MeV 0% 0% 0 % 0 % 0% 0 % 09
2.23 MeV - 6.07 MeV| 0% 0% 0 % 0% 0 % 0 % 09
1.35 MeV - 2.23 MeV| 0% 0% 0 % 0% 0 % 0 % 09
498 keV — 1.35 MeV 0% 0% 0% 0% 0% 0 % 09
183 keV — 498 keV 0% 0% 0% 0% 0.01 po 0% 0%
67.4 keV — 183 keV 0% 0% 0% 0.01% 0.02% 0% %O
24.8 keV — 67.4 keV 0% 0% 0019% 003 0.04% %O 0%
9.12 keV — 24.8 keV 0% 0 % 001% 0.06Pp 0.08% %O 0%
2.03 keV -9.12 keV 0.01 % 0 % 0.04% 0.18P6 0.209%9.01 % 0 %
454 eV — 2.03 keV 0.04 % 0 % 011% 054% 0.62%.0300 | 0.02%
22.6 eV —454 eV 0.40 % 0.04% 157( 837% | 496%| 0.149% 0.15%
4eV-226¢eV 0.17% 005% 3.70% 4.56| 48.93%| 0.21%| 0.299
0.54 eV -4eV 0.25% 0.30% 30.35%| 0.36%| 044% 034% 0.45W
0.1eV-0.54eV 4.419% 1054 %| 519% | 556 % | 3.06%| 3.63% 4.18%
0.001eV—-0.1eV | 94.70 %| 89.06 %| 59.01 %| 80.31 %| 41.63 %| 95.64 %| 94.89 %

En définitive, dans ce type de spectre partiellenmeodéré, il est essentiel pour ces sections
efficaces d’étre a la fois bien définies dans Imdme d’énergie thermique {(E 1 eV), ainsi
gue sur le début de la région des résonnances.
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4.1.3 Spectre HI-HWR

Dans ce dernier spectre hautement modéré, la neajantie des incertitudes se situe en
dessous de 4 eV (cf. tableau 40). Cependant, malgit® modération, les imposantes
résonnances de’f’Am et du?*Cm ont encore des contributions conséquentes sur le
incertitudes. En effet, celles-ci arrivent tout td€me a cumuler plus du tiers des erreurs
finales. De méme, dans le cas de la section efficke capture dd*Cm, au moins 10 %
d’'indétermination sont issues des résonnances idéeal dans les premiéres dizaines
d’électronvolts.

C’est pourquoi, malgré le fait que le flux HI-HWRisfortement modéré, il sera néanmoins
nécessaire de procéder a une meilleure caraciénisdes premieres résonnances afin
d’affiner au mieux les sections efficaces d’'intéfér ailleurs, comme pour le cas GT-MHR,
le domaine d’énergie thermique devra aussi béméfetun intérét particulier.

4.2 Discussion et Conclusions

Cette étude a permis de quantifier I'impact degiititides attachées aux données nucléaires
sur des variables d'intérét pour l'incinération lattransmutation de ¥'Am et du®'Np.
L’étude s’est portée sur trois spectres neutrorsglifierents de réacteurs : EFR, GT-MHR et
HI-HWR, correspondant chacun a un domaine en én@ayiticulier : rapide, épithermique et
thermique. Les résultats obtenus ont montré queelesurs des parametres nucléaires
pouvaient, dans certains cas, avoir un impactitn@®rtant. L’exemple le plus notoire fut le
cas de la production d&%Cf, qui est une source non négligeable de neutpms, lequel des
incertitudes de plus de 60 % ont été obtenues.

Par ailleurs, bien que les bilans inclus les egalgs paramétres de décroissance, ceux-Ci
n’'ont pas exprimés d’impacts notables sur les éiaria des variables étudiés. En effet, seule
une partie des sections efficaces de réactiong €t, (n,f) ont réussi a engendrer des
incertitudes conséquentes. On peut citer, en exertipireur sur la capture dé¥™Am, en
grande partie responsable de I'erreur sur la primtucle***Cm qui tourne aux alentours de
20 a 30%, aussi bien en spectre thermique queaapid

De plus, grace a l'utilisation des matrices évadéme partie des sections efficaces ayant les
plus fortes contributions (i.e. supérieures a 10 d#i) été détaillées en énergie. Ceci doit
permettre de mieux appréhender les régions dampidis une meilleure validation est
nécessaire. Ainsi, dans le réacteur rapide EFBoteaine énergétique d’intérét se situe a la
fin de la région des résonnances, entre 0.5 ked0@tkeV, tandis que pour les deux spectres
modérés GT-MHR et HI-HWR, la plupart des erreurtosalisent respectivement en dec¢a de
500 eV et quelques électronvolts.

Par ailleurs, pour ces deux derniers spectreshilass réalisés ont fait ressortir I'influence

notable de certaines premieres résonnances. Ce@lwes particulierement vrai pour les

sections efficaces de capture d&3Am et du®*Cm, oul des participations de plus de 50 %
ont été constatées. Dans le cas du GT-MHR, ou éxtsp est d’autant plus dur, ces
résonnances ont un poids encore bien supérieurcdPeéquent, elles devront faire I'objet
d’une attention plus poussée dans les qualification

En outre, il est nécessaire de rappeler que seg@artie des sections efficaces d'importance
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ont été prises en considération dans cette derpante de I'analyse, étant donné que seule
une partie des erreurs de ces parametres ont &liééés. Aussi, pour ces sections efficaces
qui n'ont pas été prises en considération &k o(nyy), **Np o(n,f), etc.), nous pensons
gu’elles devront faire I'objet de cibles prioritesr pour les futures mesures. En effet, ces
derniéres ont généralement été peu mesurées eté&@ées. La figure 54 donne I'exemple
particulierement éloquent de I'évaluation de latisecefficace de fission d@Np, pour
laguelle une seule mesure existe en fonction deiltge.

EHDF~B-VII.8: Hp—-238(H.F)

Cross Section (barns)
- [
Q Q
] [2]

-
=]

1 L L L L L
1 105
Incident Energy (el)

Figure 54 : Section efficace de fission évaluée (BIR/B-7.0) du®**Np entre 10° eV et 20 MeV.

Pour finir, bien que cette étude ait permis de maeth lumiere les parametres nucléaires des
actinides ayant le plus besoin de validation, mb@sons observer que celle-ci est loin d’étre
exhaustive. De nombreux points sont absents des cdtide, comme la formation et
'évolution des produits de fission. En effet, e@ms d’entre eux sont particulierement
difficiles a gérer dans l'aval du cycle, a l'instdes noyaux a vies longues comme par
exemple : le technétium-99 {7 = 2.111 10 ans) ou encore le zirconium-93,4T= 1.5 16
ans). Le confinement de ces noyaux reste tresadé&iar des périodes équivalentes a leur
durée de vie, du fait notamment de leur grande lit@bDe surcroit, d’autres produits de
fission a durées de vies plus courtes tels quéedaim-137 (T, = 30.03 ans) ou le strontium-
90 (T2 = 28.9 ans) sont actuellement des contributeurrita@res aux dégagements
thermiques dans les combustibles irradiés UOX (€@XY et dans les colis de déchets
vitrifiés. En outre, hormis, cet aspect sur lesdpits de fission, d’autres abords sur la
transmutation n’ont pas été traité ici, comme I@$ssions de photons gammas, ou encore le
réel effet des périodes de repos (e.g. déchargedueabmbustibles, retraitement des cibles)
sur les évolutions des noyaux.

C’est pourquoi, au vue de toutes considératiorssrésultats et les conclusions qui ont été
tires de ce travail ne sont que partiels et neesgrgu’a mettre en lumiére une fraction des
parametres qui devront étre qualifiés avec uneleued précision. En outre, cette étude ne
tient pas compte des évolutions de flux dans lerccéuu vieillissement du combustible, et

le traitement des erreurs ne tient pas compte aeslations entre les différents domaines en
énergie. C’est pourquoi, dans le cadre d'un scenspicifique, des calculs plus avancés
seront nécessaires pour une meilleure appréhedssnéritables incertitudes générees.
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Deuxieme Partie : Campagnes de mesures expérimerdal
menées dans le cadre du projet mini-INCA
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Chapitre 5

Présentation du dispositif expérimental

Dans la premiere partie de cet exposé€, nous avangue les incertitudes des données

nucléaires, et plus particulierement celles assscaix sections efficaces de capture et de
fission des actinides mineurs, peuvent généreirtkgerminations non-négligeables (i.e. de

plusieurs dizaines de pourcents) sur les calcussgiandeurs liées a l'incinération et a la

transmutation de I'américium-241 et du neptuniuni-28ous avons vu, par exemple, que la

section efficace de capture de I'américium-241wetosit le rapport d’embranchement avait

une importance fondamentale dans la transmutat®rcet isotope, mais également du

neptunium-237, et ce pour les trois scénarios ésuddbe méme, la capture de I'américium-

242 isomere et du curium-244 ont une responsabliités la formation de sources de neutrons
et l'activité alpha des cibles.

Des conclusions analogues ont été tirées pour ai@stites touchant au fonctionnement des
réacteurs de future génération pour lesquels lesda combustion sont plus élevés que ceux
des filieres actuelle§63]. Afin de réduire ces marges, il est clair qu'uneillaure
caractérisation des chaines de transmutation diesdas mineurs est actuellement nécessaire
pour les parametres nucléaires ayant le plus dampa

C’est dans cet objectif que se sont déroulés I#8reints programmes expérimentaux que
nous présentons dans la suite de cette seconde. pbout d’abord, nous nous sommes
attachés a caractériser la chaine de transmutdidaméricium-241, jusqu’a la formation du

curium-242. Ensuite, nous avons étudié la chainetrdesmutation du curium-244, en

caractérisant son incinération et en regardana$samge vers les californiums.

Ces programmes expérimentaux ont été réaliségda kkes installations du projet mini-INCA
aupres du réacteur a haut flux de l'institut Lawargevin (Grenoble) qui offre un acces a des
flux de neutrons de haute intensité. Les mesuriextaBes ne s’attachent qu’a décrire la
partie basse énergie des sections efficaces (25).mEwtte partie sert de point de
normalisation pour les mesures a plus haute énesigales existent, et sont incontournables
pour des réacteurs dont le flux est partiellemendéné (GT-MHR par exemple).

Dans ce chapitre, nous décrivons les caractéredigles mesures, ainsi que l'installation

Mini-INCA a I'lLL et le dispositif expérimental uisé : spectrométrie de masse, chambres a
fission miniatures et banc de spectroscopye

5.1 Les mesures de sections efficaces
Pour explorer les réactions induites par neutratigrentes techniques expérimentales
existent. Celles-ci sont généralement subdiviséederix catégories, a savoir : les mesures
différentielles et les mesures intégrales ou satdigrales.

5.1.1 Les mesures différentielles

Les mesures différentielles sont, en principe, pass riches en information puisqu’elles
permettent d’établir la dépendance en énergie @etoss efficaces. Pour ce faire, les
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techniques de mesure par temps de vol sont tléseas auprés d’installations fournissant des
spectres « blancs » de neutrons. Ces dernierspsodtits par l'interaction d’'un faisceau
d’électrons sur une cible d’uranium (comme la seUBELINA a GEEL, Belgique) ou de
protons de grandes énergies sur un massif de plomBOF au CERN). Les neutrons émis
dans la cible de production se propagent dansda tia vol, dont la longueur peut s’étaler de
guelques metres a plusieurs centaines de métremngnon du temps mis par les neutrons
pour parcourir la base, il est possible de remodierctement a leur énergie, et ainsi en
mesurant les particules émises, de pouvoir remagier sections efficaces des réactions
étudiées. La figure 55 montre I'exemple de l'instidn n_ToF[81] au CERN avec une base
de vol de pres de 200 metres. Etant donné qudféaticiation en énergie est d’autant plus
importante que la base est longue, plus celle#@ geande, meilleure sera la résolution.
Ainsi, des résolutions de quelques eV peuvent @tieintes dans une gamme en énergie
couvrant les résonances résolues et non-résoluesoiitre partie, le flux de neutrons qui
atteint I'échantillon sera moindre puisqu’il vai@mme l'inverse du carré de la distance
parcourue (angle solide). D’autres techniques, cenen réactions de fusion D-T ou D-D,
sont utilisées pour fournir des faisceaux mono-géteques de quelques MeV (14.1 MeV
pour la réaction D-T).

Les mesures différentielles sont souvent sujettdesaincertitudes de normalisation et sont
difficilement utilisables dans le domaine thermiguRe plus, compte tenu des flux
accessibles, des quantités de matiere de l'ordrgrdmmme sont nécessaires, ce qui peut
représenter un facteur tres limitant lorsqu’il sade manipuler des actinides mineurs. Pour
finir, si on s'intéresse a des noyaux dont les eside vie sont courtes (de quelques heures a
guelques jours), il est bien évident que de taliees ne peuvent pas étre fabriquées.
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Figure 55 : Installation de mesure par temps de vale n_ToF au CERN.
5.1.2 Les mesures intégrales

A la différence des mesures différentielles, lesunes intégrales portent sur la détermination
de quantités qui s’expriment mathématiquement e idtégrales faisant intervenir des
parameétres nucléaires (e.g. taux de réaction, deudécroissance, facteur de multiplication,
etc.). Elles sont généralement effectuées en ndrantecléaire, et nécessitent des dispositifs
permettant de mesurer I'évolution de la grandetégrale étudiée dans I'espace et dans le
temps. Elles constituent des mesures de référdrbe walidation pour I'ingénierie nucléaire
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et pour les bases de données. Dans le domaineitjueriffz, < 1eV), ou les sections efficaces

varient comme l'inverse de la vitesse du neutrognetitilisant de faibles quantités de matiére,
il est possible de remonter a une partie de lamedfficace partielle. On parle alors de

mesures semi-intégrales.

5.1.3 Présentation du projet mini-INCA

Le projet mini-INCA s’appuie sur des mesures sartggrales et a été lancé dans le cadre de
la loi « Bataille » sur la gestion et le retraitetneles déchets nucléaires. La majorité des
expériences se déroulent aupres du réacteur afloautie l'institut Laue-Langevin. Les
principales caractéristiques de ces expériencddemruivantes :

1 Spectre et intensité de flux neutroniques variablgsace aux différents canaux
d’irradiation disponible (i.e. canaux V4, T4 et H8)nsi qu'aux différentes positions
d’irradiation qu’ils peuvent offrir, il est possild’avoir acces a un choix étendu de
flux. Ainsi, il est possible d’accéder a des int&ss variables de 2 1Hn.cm?s?
(canal T4) jusqu'a prés de 1.5 0.cmi®s? (fond du canal V4), avec des spectres
allant du maxwellien pur (T = 50 °C) jusqu’a un cfpe possédant aux alentours de 15
% de composante non-thermique ¢EL eV).

2 Echantillons de trés faibles massegrace a l'intensité des flux, des échantillons de
masses inférieures a quelques dizaines de microgeanpeuvent étre utilisés. Ceci
permet de rendre négligeables les perturbationaldsecde flux ainsi que les
phénomenes d’auto-absorption.

3 Ensemble de détecteurs adaptéan effort conséquent de développement de
I'instrumentation mais également des procéduresalyaes a été consenti afin d’offrir
un dispositif complet de mesure et adapté a chagggon efficace étudiée, ainsi
gu’aux conditions difficiles présentes dans cedaisections d’irradiation.

Grace a I'ensemble de ces caractéristiques, leetprojni-INCA est capable de mener des
analyses poussées des chaines de transmutatiamcatétation des actinides mineurs dans le
domaine d’énergie thermique. Ces mesures permettesi de déterminer le point d’énergie
thermique (E = 0.0253 eV) et peuvent contribuer a la modélsatet la validation des
sections efficaces évaluées.

5.2 Réacteur a haut flux de neutrons de I'institut LaueLangevin

La fondation de l'institut Laue-Langevin remontel@67. Elle est le fruit d’une étroite
collaboration scientifique entre la France et [&hilagng82], rejoint par le Royaume-Uni en
1973. L'objectif de cette création f(t la mise dace et I'utilisation d’'une source intense de
neutrons dédiée a la recherche fondamentale ciu@urd’hui, les domaines de recherche
qui y sont développés sont particulierement vari@sysique nucléaire, chimie, biosciences,
physique des matériaux, etc.

La source de neutrons est un réacteur de 58,M¥/puissance thermique, dont le coeur est
enrichi en”U et les neutrons modérés par dsODLa configuration simplifiée de I'élément

combustible piloté par une seule barre de contdilesi que les spectres trés modéres et la
haute intensité du flux en font un outil d’excetterpour des mesures semi-intégrales dans le
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domaine d’énergie thermique.

Figure 56 : Photographie du réacteur de l'institutLaue-Langevin a Grenoble en France.

5.3 Les canaux d’irradiation T4, V4 et H9

Le canal V4 est un outil unique du fait qu’il petndBaccéder aux flux modérés les plus
intenses au monde & savoir prés de 15 a@ni®s* au fond du canal. Il est situé & 10
centimetres de I'élément combustible dans sa plaatise et du fait de son inclinaison de 8°, il
permet d’accéder a différents spectres de neutrons.

®=610" nem?s!
o=210" nem?s?!

®=510" nem?s™

®=1510" nem?s?

Figure 57 : Spectre et flux présents dans les difféntes positions du canal V4. Plus celle-ci est
proche du cceur et plus l'intensité du flux est gratle et la modération du spectre moindre.

Dans les mesures, cing positions (i.e. hauteuasidards sont généralement utilisées : 0 cm
(fond du canal, plan médian du cceur), 25 cm, 507&tm et 100 cm. Plus on se rapproche
du ceceur, plus le flux de neutrons est élevé et snom dernier est modéré. Ainsi, une
composante non-thermique de prés de 15 % est peéaanfond du canal. A 'opposé, la
position 100 cm est caractérisée par un spectenpent maxwellien (T = 50 °C). L'intérét de
ces caractéristiques variées est de pouvoir qiemtds effets d'une partie des premieres
résonnances sur les sections efficaces intégréds, gouvoir explorer différentes chaines de
transmutation en fonction de l'intensité des taexréiaction désirée. La figure 58 montre les
résultats des simulatiof&3] qui ont été effectuées avec MCNP pour les candugttV4.
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Figure 58 : Flux simulés (MCNP) pour les cing posiobns du canal V4, ainsi que pour le canal H9.

En ce qui concerne les spectres neutroniques desaldres canaux, c'est-a-dire H9 et T4,
ces derniers sont assez similaires respectivemergua présents dans le canal V4 aux
positions 50 cm et 100 cm. Néanmoins, dans le gasadal T4, l'intensité est trois fois plus

faible que celle présente en haut du canal ¥4,:~ 2 13° n.cm?s™.

5.4 Les techniques de mesure

chambres a fissions et
échantillons airradier

Piscine du
réacteur (020}

Canal V4 =
Canal T4 banc de mesure spe?troscoplque

Elément
combustible

Canal H9

Piscine
externe (Hy0)

Figure 59 : Représentation générale du dispositifxpérimental du projet mini-INCA (coupe du
ceeur de I'lLL, au centre). Les canaux T4 et V4 (aauche) sont utilisés pour les irradiations de
chambres a fissions et d'échantillons d'actinides meurs (ultérieurement analysés par
spectrométrie de masse). Le canal H9 (a droite) dipectromeétre de masse Lohengrin sert de point
d’irradiation pour les cibles qui sont ensuite coneyées en direction de la chambre de spectroscopie

a-y.

Trois techniques nucléaires complémentaires soligé#ts pour caractériser les échantillons
apres ou durant les irradiations (cf. figure 5%pnalyse par spectrométrie de masse (canal
T4, V4), les chambres a fissions miniatures (cavid) et I'analyse par spectroscopie
alpha/gamma (canal H9).
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5.4.1 Analyses par spectrométrie de masse

Cette technique permet de caractériser I'évolutsmtopique d’'un échantillon d’actinide(s)
suite a une irradiation réalisée dans un des cafduwu V4. Pour cela, les techniques
d’analyse utilisées sont soit la spectrométrie MISP(i.e. Inductively Coupled Plasma Mass
Spectrometry) ou la spectrométrie TIMS (i.e. Thdrioaisation Mass Spectrometry), parfois
les deux. Elles permettent notamment de mesurerave grande précision, généralement de
I'ordre du pour mille, les masses des actinidefestisotopes formés.

En outre, puisque les résultats se présentent fwuse de rapports isotopiques (e.qg.
ZPufPu, 2*Puf*®Pu), cette méthode est bien adaptée a la déteinmindes sections
efficaces de capture dans une chaine de transowtafinconvénient, est qu’elle nécessite
de manipuler et transporter I'échantillon apreadration, ce qui impose en général un temps
de repos suffisamment long pour réduire I'actigigbale.

Ces analyses de masse sont réalisées au labordtairalyses nucléaires isotopiques et
élémentaires du CEA Saclay (CEA/DEN/SECR/LANIE). mhathodologie de ces analyses a
été notamment détaillée dans l'article relatif am@sures effectuées sur la transmutation du
232Th [91], dont une partie des travaux est présentée dahsfstre suivant (cf. chapitre 6).

5.4.2 Chambres a fissions miniatures dans le canal V4
5.4.2.1Principe de fonctionnement

Les chambres a fissions sont des détecteurs afmmsonstitués de trois éléments distincts :
'anode, la cathode et le gaz de remplissage.olfetionnent via les réactions de fissions
générées dans le dépot fissile présent sur lacguda I'anode, sous linfluence du flux
externe de neutrons (cf. figure 60).

Igaz ionisable {(ex : Ar, Ne, Hs, ]l

i + 0

1ons produits & [neutron

*e de fission
Glocions] -1 @

|(Iép6l fissile (ex :235U, 2‘“’Pu}l

fission

E’ anode porte-dépét
{electrons et ions négatifs)

VA SIS A SIS S,

cathod
ions positifs)|

{

Figure 60 : Principe de fonctionnement des chambres fissions.

Ces fissions vont effectivement émettre des predigtfissions (PF), fortement ionisants{E

~ 90 MeV), qui vont a leur tour générer des couplestrons-ions lors de la traversée du gaz
de remplissage. En appliguant un champ électritpge €lectrons et les ions positifs sont
finalement collectés respectivement a I'anode lat@thode, ce qui se traduit par un courant
mesurable aux bornes de la chambre.

Ainsi, lorsque la proportionnalité est établie ents courant débité et le taux de fissions du

dépdt, il est alors possible de suivre I'évoluti ce dernier durant l'irradiation. Ainsi, ce
type de détecteur est habituellement dédié a laumeede puissance dans les réacteurs
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électrogénes via la mesure du flux de neutronssatre cas, ces chambres ont été adaptées
afin de suivre I'évolution des actinides mineurgrags a un flux de neutron et de mesurer leur
section efficace de fission et le taux d’'incinéyati

Par ailleurs, bien que les réactions de fissionsnsde moteur principal de ces détecteurs,
d’autres rayonnements parasites peuvent égalemenagir avec le gaz d’ionisation. C'est le
cas par exemple des photons gamma, en majoritéffgarphotoélectrique sur les matériaux
de la cathode, ou encore des rayonnemgrémis suite a l'activation des matériaux de la
chambre.

5.4.2.2L e fonctionnement d'une chambre a fissions en modeurant »

Compte tenu de l'intensité des flux présents dansahal V4, le mode courant (ou encore
mode continu) a été le choix jugé le plus judiciqaour les mesures réalisées avec des
chambres a fissions. En effet, les taux de réacemdépobts irradiés dans le canal V4 étant
communément supérieurs & Fi3sions par seconde, le mode impulsion n’est piilsable,
tandis que le mode fluctuation trouve rapidemestliseites pour des valeurs plus élevées.

Courant
débité

plateau de
saturation

| e

regime de
recombinaison

regime
d'avalanche

Tension
appliquée

=

Figure 61 : Régimes de recombinaison, de saturatiogt d’avalanche mesurés lors de I'application
d’une tension aux bornes d’'une chambre a fissionsise sous irradiation. Le régime de saturation
correspond a la proportionnalité entre le courant €les charges présentes dans le gaz d'ionisation.

Ce mode courant est basé sur la proportionnalir@ én courant débité par le détecteur et les
charges réellement générées a chaque instant elagaz |d’ionisation. En effet, lorsqu’une
tension est appliquée aux bornes de la chambest ipossible de distinguer trois domaines
distincts pour le courant mesuré (cf. figure 61) :

- le régime de recombinaisorle champ électrique appliqué n’est pas suffisantr po
permettre une collecte totale des charges créesldagaz. Une partie des ions et des
électrons arrivent a se recombiner avant d’avédirttleurs électrodes respectives.

- le régime de saturationle champ électrique est suffisant pour permettre ecollecte
totale des électrons. En conséquence, le courastirfeen sortie de chambre est
globalement invariant sur la plage (ou plateauysa®ration et est proportionnel aux
charges créées.
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- le régime d’avalanche I'accélération des électrons par le champ éleatrigst telle
gue ceux-ci sont capables d’'ioniser a leur tougde et ainsi augmenter le nombre de
charges collectées par I'anode.

C’est pourquoi, afin de suivre I'évolution du tade fissiong: du dépét au cours du temps, il
est nécessaire de se placer aux tensions du rélgirea&turation, dans lequel la loi suivante est
appliquée :

r fissions XO [ Z-fis.sions [ € |:QB(h R1 R2 ) (6)
ion— = ! ! ’ Zmin ’ Zmax
saturation r 2 DT

Le facteur de calibratioh (en A'.s%) qui relie le taux de fissions au courant est ueigent
dépendant de la géométrie de la chambre a fisgiac®ur G) et de la nature du gaz (facteur
Xo). Pour plus de détail, se reporter a la référgdgle A titre d'illustration, le coefficient de
calibration d’'une chambre simple corps de type CR3IT(cf. section 5.4.2.5) se situe aux
environs de 3 1§ A™*.s™.

5.4.2.3Les problématiques des hauts flux de neutronsesutHambres a fissions

Méme si le mode courant est le mode de fonctionnéngeplus adapté a nos conditions
d’irradiation, l'utilisation de chambres a fissi@tandards fait face a quelques difficultés :
accumulation néfaste de charges d’espace dansatesmter-électrode pour des taux de
fissions élevés et pollution du gaz de remplissagecours d’irradiation, notamment par
'accumulation des produits de fissions.

En effet, comme présenté sur la figure 62, I'évolutdes courbes de calibration (i.e. courant
débité par la chambre en fonction de la tensiorigyge) avec le flux de neutrons, donc le
taux de fissions, montre une disparition progressiu plateau de saturation pour ne plus
donner qu’'un point d’'inflexion.
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Figure 62 : Evolution des courbes de calibration nmurées en fonction de lintensité du flux de
neutrons (i.e. profondeur dans le canal V4) pour ua chambre de type CFUT/C1 [85] avec un dép6t
de ?%U irradié en 2002. On note la disparition du platea de saturation au-dela de 2 16 n.cm?s™.
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Ce phénomene réside dans I'accumulation de chéirgesons) dans I'espace inter-électrode
dont la présence finit par distordre le champ élgat[84], jusqu’a l'inverser (cf. figure 63).
La conséquence est un régime de recombinaison 'ggnd a plus haute tension pour
finalement rejoindre la région d’avalanche, d’ouligparition du plateau de saturation.

04

— DV =100V, non-perturbé

—D% =100 %, charges d'espace

034
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0+ T T T T
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Figure 63 : Simulation des effets des charges d'emge sur le champ électrigue d’'une chambre a
fissions CFUT/C3 [84], pour une tension appliquée &l 100 V et un taux de fissions de 530
fissions/s.

La pollution du gaz par les produits de fissiongau d’autres substances (e.g. vapeur d’eau,
matiere éjectée par le bombardement des ions suathede) est un autre probleme que I'on

rencontre dans les hauts flux. En effet, les ftatsx de fissions entrainent une combustion
importante du dép6t fissile qui se transforme exdpits de fission. Ceux-ci s’Taccumulent et

polluent le gaz de remplissage, dégradant les gtégrisolantes de celui-ci au cours du

temps (diminution du seuil d’'ionisation).

Ceci entraine une diminution du seuil du domairevdlanche (i.e. les électrons ont besoin de
moins d’énergie pour ioniser) impliquant encore dois une réduction de la largeur du
plateau de saturation.

D’autre part, un soin extréme doit étre apportéadute processus de fabrication, lors de la
fermeture des chambres par soudure, ainsi qu’aazd@g des piéces avant montage. En effet,
la température régnant dans le canal V4 est d'en\@40°C, ce qui favorise un dégazage des
pieces lors de la mise en irradiation, lorsquedazniéres ne sont pas traitées.

La figure 64 illustre un tel phénoméne dans le @ad'irradiation d'une chambre de type
CFUT/C5 contenant un dépdot’tfU. Le dégazage en vapeur d’eau des piéces métsligu
entrainé une pollution du gaz d’argon présent darchambre. Cette contamination a donné
lieu au déplacement du régime d’avalanche vergdass de plus basse tension et donc a une
disparition totale du plateau de saturation. Le$émdes d’eau ainsi libérées ont finalement
été dégradées par les rayonnements gamma intengésiateur pour étre ensuite collectées
aux électrodes. Ceci a permis un retour de la nedecascade a sa position d’origine, ainsi
gue la réapparition de la zone de saturation.
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Figure 64 : Evolution des courbes de calibration dine chambre a fissions triple corps
CFUT/C5 avec un dépdt de”U, lors d'un dégazage (vapeur d’eau) des piéces d& chambre

survenu durant les premieres heures de I'expérienceOn note le déplacement de la zone
d’avalanche vers les tensions plus faibles a I'apég du phénomeéne aux alentours de la 9Beure.

5.4.2.4Le développement des chambres a fissions

Dans I'optique d’une utilisation efficace des chaesa fissions pour I'étude de I'incinération
des actinides mineurs dans les hauts flux thermsiguge nombreuses études et
développements ont été menés sur ces détectewss delébut du projet mini-INCA84]

[85] en partenariat avec la société Photonis et le OEN/DER/SPEX (Service de physique
expérimentale). Ces travaux ont conduits a tromesyde chambres miniatures spécifiques
dont deux ont été utilisés durant les travaux deedbése (i.e. les chambres CFUT/C3 des
expériences sur l'incinération dé*fAm en 2005 et la chambre CFUT/C7 pour I'étude de la
transmutation dé*’Cm en 2006).

5.4.2.5Chambre miniature simple corps CFUT/C3
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Figure 65 : Vue en coupe et photographie d'une chame a fissions simple corps de type CFUT/C3.

La principale caractéristique de ces chambress#ofis est leurs dimensions réduites : 4 mm
de diamétre pour 23 mm de longueur. L'anode etatharle sont respectivement en acier
inoxydable et en titane de qualité nucléaire, targlie l'isolation électrique de ces deux
éléments est effectuée par un passage étancharemel(cf. figure 65). Un gaz pur d’argon

est utilisé comme gaz d’ionisation. Ce type de div@ma également été utilisé dans
'expérience MEGAPIE. Elle a été notamment quadifipour fonctionner dans une

température de plus de 500[&7].

94



5.4.2.6Chambre simple corps gap réduit CFUT/C6

Ce deuxieme détecteur est le fruit d’'un développemius avancé, dont une partie réalisée
dans le cadre des travaux de cette thése. Parrtappomodeles précédents, cette chambre a
fissions possede deux améliorations notables rdmigre est le double point d’ancrage de
'anode au niveau de I'alumine de centrage et détiade connecteur (cf. figure 66). En effet,
grace a l'excellente précision d’'usinage des piecessysteme permet d’obtenir une grande
maitrise sur le centrage de I'anode.

Z ST FELTEILLEEEETEEE e 4 EEF LTSS ETE LS L 7 2
alumine de téte de [ancde]
passage connecteur

Figure 66 : Vue en coupe et photographie d'une chame a fissions simple corps a gap réduit de
type CFUT/CS6.
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Cette meilleure co-axialité entre les deux éle@sod permis la seconde amélioration : la
réduction de I'espace (i.e. gap) inter-électrodendacteur 2, passant ainsi de 500 um a 250
pm. Le but recherché par une telle modificationdekt fois la diminution des charges crées
dans l'espace inter-électrode ainsi qu’'une colleghes rapide de celles-ds4]. Cette
amélioration permet d’accéder a des flux plusé&deels que ceux présents au fond du canal
V4.

5.4.2.7Chambre miniature triple corps a gap réduit CFUT/C7

Cette derniere évolution de détecteur qui est afroent concue pour la mesure de

I'incinération des actinides mineurs dans les hfuksde neutrons, se compose de trois corps
de chambres a fissions a gap réduit reliées les ang autres par un passage gazeux au
niveau du bouchon (cf. figure 67). Chaque corpsliEmbre posséde une fonction propre

dans la mesure :

* le corps de l'actinide a mesurerce corps de chambre contient le dép6t de I'etein
dont on souhaite mesurer le taux de fissions.

* le corps de l'actinide de référencece corps contient le dépdt d'un actinide de
référence, généralement de l'uranium-235, dontuigi glu taux de fissions permet
aussi de déterminer les fluctuations du flux detno@s qui ont edt lieu durant
l'incinération.

* le corps sans dépdtaucun dépodt n'est présent dans ce corps de clkaadqui offre
la possibilité de connaitre les amplitudes desasigrparasites (flux et activation de
la chambre) qui se rajoutent aux courants des derps précédents. De plus, grace au
passage gazeux qui relie les chambres, ce corpsepégalement de suivre les effets
de la pollution du gaz d’ionisation durant [irration, ainsi que de mettre a
disposition un volume de dilution plus grand pas produits de fissions générés dans
les deux autres corps de chambre.

Par ailleurs, en supplément du volume offert pathlambre sans dépot, I'espace interne des
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anodes a été rattachée au volume gazeux utile '@aréhagement d'un passage dans
'alumine de centrage. Ceci permet une fois de pligliluer au maximum les quantités de
produits de fissions générées durant l'incinératibes systéemes de double-ancrage et
d’espace inter-électrode réduit sont aussi préskamts ce dernier modele.

anode

gazeux
anodique

alumine de tete de
passage connecteur

250 pm

Figure 67 : Vue en coupe et photographie d'une chdmne a fissions triple corps a gap réduit de type
CFUT/CY.

5.4.3 Banc de mesure de spectroscopigy

Ce systéme de spectroscopie permet de mesurepdees des particules alpha (détecteur
silicium semi-conducteur PIPS) et gamma (détecgenmanium) émises par les cibles

irradiées dans le canal H®6]. De plus, grace au transfert rapide (~ 20 minwtagk le doigt

de gant H9 ou a lieu lirradiation et le banc, gt @ossible de mesurer I'activité, et par

conséguent la formation des noyaux de courtes d@sifi.e. périodes de quelques minutes).

En effet, les systemes d’'acquisition électroniquedétecteur PIPS (Passivated Implanted
Planar Silicon Detector) et du détecteur Ge peenetti’effectuer des mesures jusqu’a 20
kHz et 80 kHz, respectivement. Il est aussi possil@ régler la distance, et donc I'efficacité
géomeétrique de ces détecteurs par rapport a la cdsitre 1 a 30 cm pour le PIPS et entre 40
a 80 cm pour le détecteur Ge. La fluence subielgpaible est déterminée par lirradiation
simultanée d’une pastille de cobalt-59.

Chambre Mini-INCA
p pie o et

—p [t o ||

zone d’echange Spectrométre
de source avec || —P| de masse de - - A
le chariot H3 LOHENGRIN détecteur germanium (y)| [detecteur PIPS (a)

[40 - 80 cm] < [1-30 cm]

doigt de gant H9
zone d'irradiation

Figure 68 : Dispositif de mesures spectroscopiques.Le schéma de gauche représente le
positionnement du banc dans le réacteur avec I'ensible du systeme d'échange et d'irradiation des
sources dans le canal H9. La photographie de droitenontre I'emplacement des détecteurs
germanium (spectroscopiey) et PIPS (spectroscopi@) sur le dispositif.

En définitive, ce systeme est principalement fegalur la mesure des parametres nucléaires
(section efficace de formation et de disparitioaygmeétres de décroissance) de noyaux
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difficilement accessibles par les méthodes de spmétrie de masse et d'irradiation de
chambres a fissions.

5.5 Conclusions

Le projet mini-INCA est un programme expérimentalbitieux dont I'intérét majeur se situe
dans la mesure des parameétres nucléaires d’actimieeurs difficilement accessibles. Le
projet bénéficie des flux de neutrons thermiquetenises présents dans les canaux
d’irradiations V4, H9 et T4 installés dans la pigxidu réacteur de I'lLL. Une large étendue
de détecteurs est aussi utilisée pour réalisemesires semi-intégrales, chacun possédant
son propre domaine de spécialisation.

Ainsi, la caractérisation par spectrométrie de masschantillons irradiés permet de marquer
avec precision les paramétres nucléaires a la des@oyaux ainsi formés. Les chambres a
fissions sont ciblées préférentiellement sur lauresles parametres gouvernant les taux de
fissions des noyaux fissiles. Ces détecteurs omt giigeurs bénéficié d’améliorations
constantes depuis le début du projet, ainsi que ttavail de compréhension conséquent des
phénomeénes physiques régissant leur fonctionnergefin, la chambre de spectroscopie

qui a été aussi développée durant le projet mi@iANpermet de suivre les activités
radioactives des actinides produits lors de limtidn d’'un échantillon dans le canal H9. Il
est de cette maniere possible d’accéder a degpetont les durées de vie ne sont que de
guelgues minutes.

Ces trois systémes de mesure ont été employéslamfférentes expériences menées sur
'étude de la transmutation et de lincinération Ieméricium-241, du curium-244 et du
californium-249. Dans chaque cas, le choix s’eshldntendu porté sur la meilleure méthode
pour déterminer la (ou les) grandeur(s) recherd)éefec la meilleure précision possible. Les
données ont pu étre exploitées grace a l'utilisaties outils théoriques et numériques
également développés durant les travaux de ceétse th
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Chapitre 6

Méthodologie d’analyse : application au thorium-232

Quel que soit le systtme de mesure utilisé et/obsErvable étudiée (e.g. composition
isotopique, évolution du taux de fission, activdpha ou gamma, etc.), la méthodologie
d'analyse a toujours suivi un schéma récurrent lmsé@rande partie sur l'utilisation des
coefficients de sensibilité (cf. chapitre 2). Cesniers permettent effectivement de quantifier
les dépendances des quantités mesurées aux diff@amametres nucléaires qui dirigent leur
évolution sous irradiation. Ainsi, ces coefficiemffrent la possibilité de pouvoir a la fois

optimiser la mesure en fonction des parametreserebBs, ainsi que la procédure finale
d’ajustement de ces parametres sur la mesure.

Afin d’expliquer la méthodologie d’analyse qui seeprise dans les chapitres suivants, nous
avons choisi de l'llustrer sur I'analyse des réstsl obtenus par spectrométrie de masse sur
un échantillon de thorium-232 irradié dans le cafa[91]. Chaque étape de cette analyse va
étre commentée en détail, afin de dévoiler la logigous-jacente de I'ensemble des études
qui seront présentées dans la suite de ce manuscrit

6.1 Intéréts et problématiques de la filiere thorium asel fondu

Un regain d'intérét a été récemment constaté suryeles’>*U/?**Th [88], en corrélation avec

les travaux menés dans le cadre du forum générdioret plus particulierement dans
'optique de l'intégration d'un tel cycle dans uéacteur a sel fondu MSR (Molten Salt
Reactor, cf. figure 69).

bharre de
pilotage

sel caloporteur

réacteur h
b

pompe —=—
échangeur
’ de chaleur

Figure 69 : Coeur d'un réacteur a sel fondu (MSR) @l qu'envisagé dans le cadre du forum
génération IV. On note le retraitement en ligne dusel combustible, qui fait la particularité de ce
systeme.

\noono | combustible

centrale de
retraitement

W —

En fait, ce cycle présente de nombreux avantagesmparaison avec les réacteurs basés sur
le cycle U/Pu. Tout d’abord, les ressources enidhorsont actuellement évaluées comme
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étant trois fois plus importantes que celles d’iam De plus, les réacteurs a sel fondu
thorium nécessitent moins de matiére fissile poé@malrer, que les réacteurs rapides
233U/%%u. En outre, contrairement & ces derniers, le®mgs thorium peuvent tout aussi

bien étre surgénérateurs en spectre rapide quaither. Par ailleurs, du fait de sa situation
plus en amont dans la table périodique, ce cyaeuyt des quantités moindres d’actinides
mineurs pénalisants et les poisons neutroniquespiioduits de fission et actinides) peuvent
étre retraités en continu grace au retraitemerigae- Un tel constat explique l'intérét des

études menées actuellement sur de tels réacteamsne source d’énergie de masse pour
l'avenir.

Cependant, bien que ce systeme offre des atoudsiadules, de nombreuses problématiques
subsistent. L'une d’entre elles se trouve étrefmlie décroissance du protactinium-233,(T

~ 27 jours) présent dans la chaine de transmutdtidhorium en direction de I'uranium-233
fissile (cf. figure 70).

18.28 b

17.36 b

A7 fission
= capture radiative
4 décroissance

Figure 70 : Chaine de transmutation du thorium-232Les valeurs des sections efficaces intégrées

qui sont données dans ce schéma sont celles qui été calculées pour la position 50 cm du canal
d’irradiation V4.

Cette période de décroissance génére un délanégligeable entre la transmutation®dtrh

et I'alimentation de U fissile. Ceci peut provoquer des montées decitéticonséquentes
durant les phases d’arrét du réacteur (en fonotioamt normal ou accidentel), rendant le
redémarrage et le pilotage du cceur singuliérenrent a

ENDF/B-V11.8: U-233(H,F> o ENDF/B-VIL.B: Pa-233(N.G)PA-234
= points de mesure 0%~ O 1978 Connor

Cross Section (barns)
Cross Section (barns)

1w0=L

| 1 1
1 10° 1 =

Incident Energy (el) Incident Energy (el}

Figure 71 : Sections efficace$®U(n,f) (& gauche) e**Pa(ny) (& droite) évaluées (ENDF/B-VII.0)
entre 10° eV et 20 MeV. Les mesures différentielles (i.e. nanoyennées sur un spectre) extraites de
la base CSISRS/EXFOR sont aussi représentées.

Ceci est particulierement vrai pour les réacteuspectre thermique, pour lesquels la réaction
de capture du protactinium est en compétition aee@ropre décroissance, redirigeant de
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cette fagcon une partie de la masse vers l'urani@hfertile. Or, bien que les sections les plus
fondamentales de ce cycle, & savéiTh(ny) et>*U(n,f), sont plutét bien connues sur une
large bande en énergie, la section efficace deumaplu **Pa est caractérisée par une
insuffisance notable de données mesurées. Postrdiuce point, la figure 71 donne le tracé
des sections efficaces évalué&®J(n,f) (& gauche) et**Pa(ny) (& droite), de la base de
données ENDF/B-VII.O[89], ainsi que les mesures extraites de la base d@&éden
expérimentales CSISRS/EXFQ80].

ENDF-B-UIL.8: U-Z34(H,G)U-235 ENDF/B-UII.B8: U-Z35(H,.G)U-236

< 1978 Ceulemans
= 1968 Hogg

Cross Section (barns)
Cross Section (barns)

10+

10

L I
107 10-1 1 10~ 10-1* 1
Incident Energu (el) Incident Energy (el)

Figure 72: Sections efficaces de capture des isoes>*U (a gauche) et?®U (a droite) évaluées
(ENDF/B-VII.0) entre 102 eV et 1 eV. Les mesures différentielles (i.e. nomoyennées sur un
spectre) extraites de la base CSISRS/EXFOR sontsgi représentées. Dans le cas de la sectfdfy
o(n,y), il n'existe pas de mesure différentielle a I'éngie thermique.

Un constat similaire peut étre effectué en ce quicerne les deux sections efficaces de
capture des isotopes® 2*U. En effet, il existe un manque cruel de mesurepaimt de
normalisation thermique (cf. figure 72).

6.2 Analyse de la transmutation d’'un échantillon de thaum-232
6.2.1 Présentation de l'irradiation

A la vue de ces observations et afin de caracté&seycle dans un spectre thermique, nous
avons irradié un échantillon de 100 microgrammethdeum-232 pur (i.e. 100 %“Th) en
position 50 cm du canal V4 pendant 43 jours. Ladpewe®“Th était contenue dans une
ampoule de quartz, scellée dans une capsule diwiwmi Le choix de la position
d’irradiation découle du fait qu’il est nécessaifavoir un flux d’intensité suffisante pour
traverser la faible section efficace de capturéhduum :2*?Th o(n;y) = 7.36 barns (ENDF/B-
VII.O), afin notamment de former des quantités cidgles d’'isotopes de protactinium et
d’uranium.

Néanmoins, il n’est pas favorable de descendreliespdans le canal V4, sous peine de faire
face & un spectre de moins en moins thermique et dbamener des incertitudes
supplémentaires sur les parametres recherchésitddes incertitudes liées aux premieres
résonances de ces sections efficaces. En conséguenfiux neutronique de la position
intermédiaire semble le meilleur compromis, étanirdé son intensité® ~ 6 13* n.cm?.s*

et sa faible composante non-thermique : ~ 3 %.
6.2.2 Mesure de la fluence
Pour mesurer la fluence de neutrons supportée 'pahantillon durant la totalité de

lirradiation, une pastille d’aluminium-cobalt (A1-19%5°Co) a été également introduite dans
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la navette d'irradiation.

4+ —— 0 keV (1925.28 jours)
60
57Co0 \
00.88 % -tk 2505.7 keV {0.30 ps)
B- 100 % = : :
1173.2 keV
0124 -2t 1332.5 keV/ (0.9 ps)

1332.5 keV

Ik 0 keV (stable)

60
28Nl

Figure 73 : Schéma de décroissance du cobalt-60 shar nickel-60. On note la présence des deux
raies gamma intenses supérieures a 1 MeV.

Aprés 6 mois de repos, la mesure de I'activité%@o formé permet de remonter & la fluence
subie par 1€°Co et donc par I8**Th. En effet, grace & une spectroscopie gammaecié
les deux raies de 1.17 MeV et 1.33 MeV émises apFesoissance sur le nickel-60 (cf. figure
73), on peut calculer la fluence via la formulevanite :

lo

A:OGO (t) = ACOGO captC059 C059 (t - O) [@ captCosg@m" _ e_(gcapt,0060@+/10060)mrr )l}_/‘Coeolﬂepos (7)

( capt,Co60 capt C059) [ + /]COGO

On obtient finalement une valeur de flux de (7.56.23) 16* n.cm?®.s*. L'incertitude prend
en compte les erreurs liées aux sections efficdeesapture di°Co (31 + 1 barns, valeur
intégrée sur le spectre de la position 50 cm) é’@o (7.5 + 7.5 barns), a la période YGo
(T12=1925.28 £ 0.14 jours), ainsi que celles attastdéka concentration initiale (~ 2 %).

5515}

55

puissance (MwVth)

53l5) T T T u T
2B09/2003 0B/10/2003 16/10/2003 26/10/2003 05/11/2003 15/11/2003 25/11/2003

Figure 74: Evolution de la puissance thermique duégacteur durant le cycle d'irradiation.

Pour terminer, du fait que la puissance du réaceéte relativement stable (cf. Figure 74)
durant la totalité du cycle, on supposera le flaxndutrons dans les calculs comme étant fixé
a la valeur donnée ci-dessus.

6.2.3 Analyse de I'échantillon par spectrométrie de masse

L’'analyse de la composition isotopique de I'échiorti a été accomplie, apres 7 mois de
repos, par spectrométrie de masse au Laboratoealyses Nucléaires Isotopiques et
Elémentaires du centre du CEA Saclay (CEA/DEN/DIEC/B/LANIE). La détermination de
lisotopie de l'uranium formé a été réalisée pamMM¥l (i.e. Thermal lonisation Mass
Spectrometry), tandis que le rapport U/Th a étérdéné par MC-ICP-MS (i.e. Inductively
Coupled Mass Spectrometry with Multiple Collectiohjp méthodologie suivie durant ces
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analyses est décrite plus en détail dans la réféifem]. Les résultats obtenus sont présentés
dans le tableau 41.

Tableau 41 : Rapports isotopiques obtenus suite aulifférentes analyses isotopiques.

technique| MC-ICP-MS TIMS _
rapport | **Th”U 2yPu | Pury VY
valeur 67.93(55) | 0.05168(10) 0.00303(7) 0.00018/4{20

Comme nous pouvons le constater d’apres les valescsites dans ce tableau, excepté le
rapport>>®U/>?, les différents rapports isotopiques ont été mésavec précision.

6.2.4 Simulation comparative avec les bases de données

Avant de procéder a un quelconque ajustement,amEmrts isotopiques ont été utilisés pour
valider les bases de données (ENDF/B-VII.0, JEAFeB.JENDL-3.3). Pour cela, I'évolution
du thorium-232 irradié a été simulée avec le laidROOT/MERCS et les rapports
précédents ont été recalculés afin d’étre compauvgsvaleurs expérimentales. Les durées
d’irradiation et de repos ont été strictement retms et le flux est celui mesuré par le
moniteur cobalt. De plus, grace aux nombreuses titomalités du logiciel MERCS,
l'incertitude du flux a été propagée sur ces rafp@ar une méthode Monte-Carlo. Les
valeurs ainsi obtenues avec les trois bibliothedegplus courantes sont présentées dans le
tableau 42.

Tableau 42 : Comparaison entre les rapports isotogues mesurés et ceux calculés a partir des bases
de données nucléaires ENDF/B-VII.0, JEFF-3.1, JENDI.3. La derniére colonne indique I'erreur
propagée du flux de neutrons.

rapport isotopiqud ___MESU® | ENDF/B-VILO | JEFF-3.1| JENDL-3.3| Ereur du flux
expérimentale propagée
“4Th/ Y 67.93 + 0.55 67.41 66.63 66.56 +1.73
B4y (x10% | 5.172 +0.004 5.674 5.608 5.468 +0.154
BZY/A (x10% | 3.03+0.07 3.25 3.17 3.08 +0.16
BYAY (x10% | 1.84+0.20 2.05 2.00 1.93 +0.15

Excepté pour le rapport isotopiq®U/?%U, les comparaisons entre les valeurs simulées et
mesurées montrent un bon accord, au moins dansaless d’erreur calculées. Ce rapport
ZU/2% qui a été mesuré avec une excellente précisisnsarestimé par les bases de
données nucléaires. Etant donné que deux tiera omsse finale &°U est généré suite a la
décroissance d@*Pa durant les sept mois qui ont suivi l'irradiatidh est possible de
supposer que la section efficace de capture dea®eipe du protactinium est surestimée dans
les bibliotheques.

6.2.5 Bilans de sensibilité

Avant toute procédure d’ajustement, il est nécessde connaitre les parametres nucléaires
qui agissent le plus sur les grandeurs observéass [xette optique, l'utilisation des
coefficients de sensibilité se révéle une aideipuse pour mettre en valeur I'importance des
dépendances des rapports mesurés envers I'ensdasfmrametres nucléaires présents dans
la chaine de transmutation du thorium-232. C'esturguoi, avec l'aide du logiciel
ROOT/MERCS, des bilans de sensibilité ont été éfadir chaque rapport. Le tableau 43
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donne une partie de ces tables. Il y est indiguguement les coefficients ayant une valeur
absolue supérieure a 0.10 %/%.

Tableau 43 : Bilans de sensibilités pour les quatreapports isotopiques mesurés. Seuls les
coefficients supérieurs a 0.10 %/% sont indiqués iicLes bilans des rapports®*U/=%U et 2%U/%U
sont aussi présentés.

=20 /23y | 20 By | =5 /29y | 23T5U /239 | 25 /23y | 23T5U /23
“2Tho(ny) | -1.01 %/%
“Padgecay 0.10 %/%
“*Pac(n,y) 0.74 %/%| 0.79 %/%| 0.83 %/%
“*Pai.b.r.(ny) 0.79 %/% | 0.39 %/%
U o(ny) 0.24 %/%| 0.21 %/%| 0.18 %/%
U o(n,f) 0.11 %/%
U o(ny) [ 0.94%/% | 0.95%/% 1.01 %/%
U o(ny) 0.96 %/% 1.01 %/9
U o(n,f) -0.27 %/%| -0.22 %/% - 0.27 %/%
flux neutronique] - 0.85 %/%| 0.99 %/9% 1.71%/% 2.80 %/%  1.01 %[% 240%

D’apreés les valeurs indexées dans ce tableaualesngtres qui ont le plus d'influence sur les
évolutions des grandeurs mesurées sont les seefificeces de capture des noyaux suivants :
232Th, 2%a et>* 2%U. Ce sont effectivement les paramétres nucléginesnt les plus grands
coefficients de sensibilité en absolu (hors fll@hacun de ces parameétres nucléaires domine
un rapport spécifique.

En outre, comme mentionné précédemment, la seeffarace de capture de”i®U posséde
trois fois moins d’'impact sur le rappdrfu/?>U, que celle dd**Pa. Or, bien que les rapports
isotopiques mesureés puissent étre ajustés en dondés quatre sections efficaces de capture
sélectionnées, cette maniere de procéder présameniénient de générer de nombreuses
corrélations entre les parameétres ajustés, de ng@ragec ceux qui ne le sont pas (i.e. non-
ajustés). Ceci est particuliérement vrai pour &sports*>2U/”3U et 20/ qui dépendent
d’'un nombre croissant de parametres, en corrélati@e la distance effective qui sépare le
numérateur du dénominateur dans la chaine de trigaton.

Par conséquent, les quatre rapports qui ont éeeta@inés pour I'ajustement sont ceux qui
dépendent majoritairement du plus petit nombre deamétres, & savoir*?Th/?,

234U/233U 23%/234U et 236U/235U
6.2.6 Procédure d’'ajustement

Les quatre sections efficaces de capture’i’€h, 2%Pa et™>* 2U) ont donc été ajustées sur
le jeu de rapports choisi en utilisant le progranR@OT/MERCS. Ce dernier fait appel aux
outils d’ajustement présents dans le logiciel CBRDIDT. La procédure s’est déroulée en
deux étapes.

Tableau 44 : Valeur et erreurs obtenues pour les @ire sections intégrées (sur le spectre
d’irradiation) lors de I'ajustement préliminaire. L es erreurs présentées dans ce tableau ne prennent
en compte que les incertitudes des données mesuréeasi que les corrélations entre les parametres
ajustés. Le chi carré réduit est aussi indiqué.

Z2Th o(ny) 233Pacs(n,y) =4y o(ny) 23-SU o(ny) Xz
valeur et erreuf 6.27 +0.05 b 34.16+0.12]p 87.34+2.08Bb 79.®69b| 5.02 18
<O>v4(50cm)
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Tout d'abord, dans la premiere étape, les paraséimeervenant dans la chaine de
transmutation et non-ajustés ont été fixés a lalgur d’origine. Cette premiére étape permet
d’estimer les erreurs provenant a la fois des titaees sur les données mesurées et de leurs
corrélations a travers leurs rbles dans les éwriatdes observables intégrales. Les valeurs
obtenues durant cette phase sont exposées daabléau 44. Le chi carré réduit est ici
notablement inférieur a l'unité, ce qui marque unedlent accord des valeurs ajustées avec
les mesures.

Afin de prendre en considération également lesealgources d’indétermination, c’est-a-dire
celles des paramétres non ajustés (e.g. fftd,s(nyy), etc.), une seconde étape basée sur des
techniques de type Monte-Carlo est nécessaire. dtllesiste notamment a effectuer de
nombreux ajustements successifs dans lesquelsalears des parameétres non-ajustés sont
tirés aléatoirement dans une loi gaussienne ayamt poyenne leur valeur originale et
comme écart type leur incertitude associée (cfiré5).

détermination de la dispersion q ]
des paramétres ajustés : X;=Xj+ AX

}

‘ construction de la distribution
des parameétres ajustés

-
incertitudes sur les parameétres
non-ajustés : X; = X! + AX;

tirage aléatoire dans
une loi gaussienne

ajustements
successifs
(MERCS}

Figure 75: Procédure de calcul des erreurs générésar les paramétres ajustés par les incertitudes
des parameétres non-ajustés

De cette maniere, il est possible de reconstrasedistributions des valeurs des parametres
ajustés issues des incertitudes des parameétreajnstés. Autrement dit, I'écart type de ces
distributions représente I'erreur provenant de®iitittides attachées aux parameétres qui ne
sont pas ajustés. Le tableau 45 donne les inadgstaupplémentaires ainsi considérées.

Tableau 45 : Valeurs et incertitudes des paramétreson-ajustés considérés dans la procédure
d'ajustement.

“STho(ny) | 1183.26 £4.67 barn|  **ThAyecay 5.18047 13 + 2.32 10°
“*Pai.b.r.(ny) 0.487 + 0.164 P akdecay 2.97406 10 + 1.4 107
U o(ny) 39.12+ 1.19 barns|  “**Palgecs, | 2.85246 10 +2.112 10
U o(n,f) 431.71+8.76 barny “""Palgeca, | 9.87389 10 + 2.5318 10
U o(n,f) 466.83 + 4.67 barnd “**"Pa d.b.r(ny) 99.84 % + 0.04 %
U s(ny) 5.77 + 0.28 barns <D>y40500m) 7.560 10" + 2.268 10°

La majorité de ces incertitudes ont été extraies @valuations « ANL covariance matrix »
[74] et de la table des isotopes LBN15]. Hormis le flux, le seul paramétre qui ne provient
pas de ces sources est le rapport d’embranchesmméiique du protactinium-233 (i€Pa
i.b.r.(ny)), dont la valeur est celle déterminée par Eastivao 196(92], a savoir : 0.487 +
0.164.

De plus, il est nécessaire de remarquer que cesngares et leur incertitude sont considérés
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comme étant totalement indépendants les uns dessaline telle hypothése implique donc
une surestimation des erreurs qui seront calcid@éedes parametres ajustés lors de cette
procédure.

Au final, 650 cycles d’ajustement successifs oré gdalisés de cette maniére, ce qui
représente une erreur statistique de 4 %. Lestinmbas calculées a partir des écarts types des
distributions ainsi obtenues et corrigées des esrstatistiques, sont données dans le tableau
46. La moyenne de la distribution du chi carré redst aussi indiquée. Celle-ci se retrouve
une nouvelle fois en dessous de l'unité.

Tableau 46 : Moyennes et écarts types des distribahs obtenues suite aux 650 boucles
d’ajustement (erreurs statistiques incluses). La mgenne du chi carré réduit est aussi indiquée.

32Th o(ny) 233Pacs(n,y) =4y o(ny) ) o(ny) ‘X2>
6.27 +0.18b| 34.16+1.54b 87.34+1.86b 79.2140b| 0.013

valeur et erreu
<O>v4(50cm)

Pour finir, chaque erreur contenue dans ce tabdsaisommée en quadrature avec celle qui
avait été calculée lors de I'ajustement prélimiagicf. tableau 44). De cette maniéere, les
incertitudes ainsi déterminées prennent en comipterreurs sur les données mesurées et les
corrélations entre les parametres ajustés et lmgtitudes des parametres non-ajustés. Les
incertitudes sur la masse initiale ne sont pagepre compte ici étant donné que d’'une part,
I'échantillon irradié se caractérise par une isidpitiale pure erf>Th, et que d’autre part,

les rapports isotopiques ne sont pas dépendaritsrdasse initiale. Les valeurs finales ainsi
obtenues pour les valeurs des sections efficadégrées sur le spectre de mesure sont
données dans le tableau 47.

Tableau 47 : Valeur et erreurs finales des sectiorefficaces (intégrées sur le spectre d’irradiation)
aprés l'addition en quadrature des incertitudes ob¢nues lors des deux étapes d’ajustement. La
composante thermique (calculée) de chacune de cestions efficaces est aussi présentée.

Z2Th o(ny) 233Pacs(n,y) 34 o(ny) U o(ny)
6.27 £0.18 b 34.16 +1.54 87.34+2.75b 79.01+9.0bb

valeur et erreur

<0>v4(50cm)
composante thermique

(G)thermiqué(c)totgle

95.5% 89.87 % 97.37 % 99.4 %

6.2.7 Extrapolation au point d’énergie thermique

Etant donné que les valeurs finalement rechercb@aiscelles au point d’énergie thermique,

il est nécessaire de corriger ces sections efficatégrées du spectre qui les affecte. Cette
déconvolution est opérée a travers I'utilisation dections efficaces intégrées déja calculées a
I'aide des flux simulés par le logiciel MCNP ettilisant la formule suivante :

bibliothéque
0’ q’l

mesure mesure 25| V
JZSm:V - <J ’ > B e MCNP (8)
Va4 < 0.bib|i0thécpe>

\Z3

Cette équation suppose que les formes des sedftinaces des bases de données soient
correctement décrites sur I'ensemble du domain@ed{ge occupé par le spectre de la

mesure, constitué a plus de 90 % par la régiorédeggies thermiques. Une telle hypothese
est effectivement vérifiée pour la section efficate capture dif*?Th, pour laquelle de
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nombreuses mesures ont déja été réalisées. Unat@mstlogue peut étre effectué pour les
sections efficaces de capture d&s%*U, du fait des trés bonnes caractérisations quitit
accomplies sur leurs sections efficaces de fisgiesectives.

Cette hypothése n’est cependant pas vérifiée motirRa, pour lequel trés peu de mesures
existent (cf. figure 76) et pour lequel les évalua décrivent les premieres résonnances aux
alentours de quelques électronvolts seulement.li3® @ges quatre parametres ajustés, il s’agit
de celui pour lequel plus de 10 % de la valeurgiréé (cf. tableau 7) provient du domaine en
énergie non-thermique (i.e.,E 1 eV). Aussi, l'impact des incertitudes attachemix
premieres résonnances sur la section efficacergeég du étre évaluée avec une méthode
Monte-Carlo, en tirant notamment les valeurs deamatres des résonnances (@.¢.I',, E,

cf. tableau 48[93]) aléatoirement dans une loi gaussienne ayant goart type leur
incertitude associée.

Tableau 48 : Valeurs et incertitudes des paramétrede Breit-Wigner des premiéres résonances de
la section efficace de capture dé*Pa.

E, (eV) 29T, T,
0.795+0.005 0.00143 +0.00040 50 +H0
1.341£0.003 0.140 £ 0.0140 40 =I5
1.644 + 0.004] 0.43 +0.04 42 +p
2.356 £ 0.004 0.0117 +0.002( 50
2.830 + 0.004 0.207 + 0.020 46 +p
3.386 + 0.006 0.41 + 0.09 50+p
4.288 + 0.009 0.116 + 0.010 48 +p
5.152 + 0.010 0.524 + 0.037 55+p

Les sections efficaces absolues reconstruitesttieroaniéere a travers le formalisme de Breit-
Wigner ont ensuite été intégrées a chaque cyctdedlux de la position 50 cm. L’écart type
de la distribution finale ainsi obtenue, exprimeeuarreur de 1.1 % supplémentaire.
Cependant, en comparaison aux 4.5 % provenant efeseible des indéterminations
expérimentales, celle-ci reste négligeable. Ceaiatdre donc, au vue d’'un cas aussi extréme,
gue limpact des incertitudes attachées aux pra&migesonnances peut étre finalement
négligé pour les autres sections efficaces quétiajustées ici.

5 ENDF/B-VUII.8: Pa-233(H.F)
10% - 5 EHDF/B-VI11.8: Pa-Z33(H,G)PA-234
= 91-PA-233(H,G)91-PA-234.,81G

= 91-PA-233(H.F), .8IG

Cross Section (barns)

10~S

1 L
1 105

Incident Energy (el)

Figure 76 : Sections efficaces de capture et dedisn évaluées (ENDF/B-VII.0) du protactinium-233
entre 10° eV et 20 MeV. Les mesures différentielles (i.e. nanoyennées sur un spectre) extraites de
la base CSISRS/EXFOR sont aussi représentées sette figure.
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En définitive, 'ensemble des sections efficacdsutées au point d’énergie thermique sont
fournies dans le tableau 49. A titre de comparaisertableau indique également les valeurs
présentes dans les bases de données les plusesaquell ENDF/B-VII, JENDL-3.3 et JEFF-
3.1), ainsi que les déviations minimales et maxavalle ces dernieres par rapport aux
données mesurées.

6.2.8 Discussion sur les résultats

Les déviations entre la section efficace de capduréhorium-232 mesurée et les valeurs des
bases de données restent en dessous de 1 %. thtleta®mment en excellent accord avec la
bibliotheque ENDF/B-VII.O, ainsi qu’avec les mesures plus récentes telles que celle
obtenue par Maidanf®2] en 2004 : (7.2 + 0.2) barns. Un tel constat pereg éonsidéré

comme une validation de la méthode pour la déteatinn des sections efficaces recherchées.

Tableau 49 : Valeurs et erreurs finales des sectisnefficaces mesurées au point thermique. Les
valeurs évaluées pour les trois bibliotheques leslys communes sont aussi présentées, avec
également les écarts minimaux et maximaux de cellesvis-a-vis des données mesurées.

Tho(ny) | >Pac(ny) A 5(ny) 7 o(ny)
©734+0210 38.34:178p 106.12+3.34b 9814.24b

section efficace mesuré
Ov/4(50cm). 25meV

ENDF/B-VII.0 7.36 b 42.70 b 101.31 b 98.81b
JENDL-3.3 7.40 b 41.46 b 103.05 b 98.71b
JEFF-3.1 7.40 b 41.60 b 100.10 b 9881b
[mesure/évaluation] | 5 o, 8.14 % -2.89 % 0.57 %
déviation minimale
[mesure/evaluation] 0.82 % 11.34 % 5.67 % 0.67 %

déviation maximale

Par ailleurs, comme déja mentionné précédemmensedttion efficace du protactinium,
mesureée ici est effectivement 10 % plus faible gelée présente dans les bases de données.
Néanmoins, cette mesure est cohérente avec ldsatédas plus récents obtenus par Connor
[95] : 39 *+ 1.2 barns, en suivant une méthodologielaimmibasée sur la séparation isotopique

de I”*"U et de IP*'U.

En contrepartie, la section efficace de capturd’ @8 qui a été mesurée ici est quelques
pourcents plus grande que celle présente dans ib®theques. Elle est uniquement
compatible (& 1) avec la valeur de la base de données JENDL-Z*Be@lant, si I'on
considére I'extrapolation maxwellienne de cetteemalmesurée : 88.73 + 2.79 barns, alors il
est possible d’affirmer que celle-ci est en merbecompatibilité avec la mesure effectuée par
Pomerancgo6] : (88 £ 6) barns, que celles realisées par Lounygoid] : (95.6 £ 2.1) barns
ou Cabell[95] : (100.5 £ 1.5) barns.

Enfin, bien que définit par une incertitude élevi@esection efficace de capture d&8J est

en accord avec les bases de données, avec notameseétarts inférieurs a 1%, ce qui peut
étre vu comme une seconde validation de la méttaaalyse.

6.3 Conclusions
Cette analyse menée sur lirradiation d’'un échlmtide thorium-232 dans le canal V4 a

permis d’extraire quatre nouvelles valeurs de eastefficaces de capture (i%°Th, ©*%Pa et
234233)) & partir des rapports isotopiques mesurés pactspmétrie de masse. La
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méthodologie qui a été suivie a consisté tout ddkioeffectuer les bilans de sensibilité de
ces grandeurs afin de connaitre les parameétresialsxelles sont le plus sensibles et par voie
de conséquence les meilleurs candidats & I'ajusterBeite & cela, les rappoffSU/Z*U et
239U/2%U ont été respectivement remplacés par les rapports*U et 2U/2U, dans
I'optique de réduire les corrélations entre lesapatres ajustés.

Puis, en seconde patrtie, la procédure d’ajustemétd réalisée. Elle s’est subdivisée en deux
parties distinctes. En premier lieu, un ajustemstandard a été pratiqué sur les quatre
sections efficaces recherchées afin de dégageedieprovenant des incertitudes attachées
aux données mesurées et prenant également en ctawpterrélations entre les paramétres
ajustés. Dans un second temps, plusieurs bouchisstEment ont été effectuées a la suite,
avec a chaque fois un tirage aléatoire des paramatin-ajustés dans leurs barres d’erreurs.
Ceci a permis d’établir, a travers la dispersios destributions des paramétres ajustés, les
erreurs engendrées par les incertitudes de ces\paes non-ajustés sur ceux ajustés.

Au final, I'addition en quadrature de ces deux @rsea permis de dégager I'erreur définitive
sur les quatre sections efficaces de capture. bd=urs ainsi obtenues se sont d'ailleurs
révélées assez proches des bases de donnéess gbapliculierement pour les sections
efficaces de capture dd*Th et du®®*U dont les écarts avec les bibliothéques sont sesté
inférieurs & 1 %. En outre, les sections efficatesapture dd>*Pa et de #*U ont montré
des valeurs 10 % inférieure et 3 a 6 % supérigaspectivement, a celles des bibliotheques,
c'est-a-dire au-dela des erreursoflqui leur sont attachées. Cependant, ces mesesent
tout de méme compatibles avec une partie des negaksées antérieurement.

En définitive, ces quatre nouvelles données ane¥liola caractérisation de la chaine de
transmutation du thorium-232 et par voie de consgge vont permettre une meilleure
précision sur les simulations qui seront réalistedes combustibles et réacteurs utilisant ce
cycle.
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Chapitre 7

Etude de la chaine de transmutation de I'américiun241

Au vu des conclusions présentées dans la premigmiepil est clair que la chaine de
transmutation de I'américium-241 a besoin d’étreeuri caractérisée. En particulier, nous
avons vu que le rapport d’embranchement ainsi gusettion efficace de capture de I'état
métastable de 'américium-242 avaient un fort imsae les erreurs calculées.

Une premiére expérience avait déja été réalisés lgananal H9 pour déterminer la section
efficace de capture et le rapport d’'embranchementaghéricium-24199] : **Am i.b.r.(ny)
=(0.914 + 0.007) €t”'Am o(n,y) = (696 + 48) b, ainsi que la capture de I'étatdfamental de
laméricium-242 6(n;y) = (330 £ 50) b. En réalité, d’autres échantdi@vaient également
éte irradiés dans le canal T4 pendant la méme iexpé: Faute d’outil suffisamment
performant, les données n’avaient pas été analysées

Nous avons décidé de reprendre I'analyse de casierpes, au vu des outils que nous avons
développés (ROOT/MERCS). L’idée sous-jacente éfastimer I'importance des premiéres
résonnances sur la détermination des sectionsedfic en comparant les mesures dans T4 et
H9. C’est pourquoi nous avons également complé&édoanées par une irradiation dans le
canal V4, dans un spectre moins modéré. Compte denla méthode utilisée, a savoir,
lirradiation d’échantillons suivie d'une analysearp spectrométrie de masse, d’autres
grandeurs ont pu étre obtenues telles que la @pkair’américium-242 métastable et du
curium-242.

Pour compléter ce tableau, nous avons égalemdiséudes chambres a fissions pour mesurer
la fission des deux états de I'américium-242 damsspectre purement maxwellien. Il faut
ajouter que cette derniere mesure sert égalemeréf@@nce pour les irradiations réalisées
dans le cadre de I'expérience MEGARSE].
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Figure 77 : Représentation simplifiée de la chaingle transmutation de I'américium-241 et du
neptunium-237.
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Ces nouvelles mesures viennent compléter, les dsnrmabtenues précédemment sur
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'américium-243 6(n;y) = (81.8 £ 3.6) 100]) et le plutonium-2424(n,y) = (225 +1.1) b
[100]). Ces deux derniers noyaux controlent en grandéepa formation d#*‘Cm.

Nous présentons dans ce chapitre, les différexigériences réalisées pour étudier la chaine
de I'américium-241. En effet, comme le souligndidmire 77, la chaine de transmutation de
laméricium-241 est singulierement complexe. Ent,fé& chemin suivi par la matiére
transmutée dans un spectre modéré sera fortemgeindiEnt de lintensité du flux de
neutrons appliqué (cf. chapitre 2). C’est pourgpbisieurs irradiations ont été réalisées dans
des conditions variées, afin notamment de pouvqitoger la totalité des voies offertes par
cette chaine. Ainsi, une dizaine d’échantillons éstirradiés avec différentes durées dans les
canaux T4, H9 et V4. Toutefois, dans ce dernier sagl un examen préliminaire sera opéré
guant aux résultats obtenus, étant donné que ysmadpectrométrique de masse n'a pas
encore eu lieu.

7.1 Irradiation d’échantillons d’ >**Am dans les canaux T4 et H9
7.1.1 Présentation des irradiations

En vue d'étudier le taux d’incinération de 'amésim-241 dans les hauts flux de neutrons
thermiques, une douzaine d’ampoules de quartz wantechacune une masse d’environ 30
pg d’américium-241 avaient été irradiées dans &etedir de I'ILL [99]. La composition
isotopique initiale de ces échantillons, détermipae spectrométrie de masse, est présentée
dans le tableau 50.

Tableau 50 : Composition isotopique initiale des @éantillons mesurée par ICP-MS et TIMS

“Np /“*Am | “Pu /*“Am | Z°Pu /#%Pu | “Pu /7Pu | “*Pu /ZPu | “*Pu /%Pu
(109 (103 (109 (109 (103 (109
25.3+0.8 3.64+£0.04/ 11.32+0.20 371.9%+1.5 422 0.20| 44.85+0.2%

=4

On peut noter que prés de 2.5 % de neptunium-283i, gue des traces de différents isotopes
de plutonium sont présents.

Tableau 51 : Détail du programme d'irradiation. Les masses des échantillons ont été déterminées
avant irradiation par l'utilisation de la spectrométrie y. En outre, dans trois cas spécifiques, deux
échantillons d'américium-241 ont été irradiés simuhnément afin de pouvoir effectuer par la suite
deux analyses de masse indépendantes.

“"Am initial mass (ug)| durée d'irradiation (jours| canal d’irradiation
29.52 £ 0.53 2.08 10 H9
25.94 £ 0.47 0.95 H9
30.21 £ 0.54 2.01 H9
27.89 £ 0.50 5.02 H9
31.52 £ 0.57 10.98 H9
25.24 £ 0.45 10.98 H9
25.32 £ 0.46 19.03 H9
38.14 + 0.69 19.03 H9
37.92 £ 0.68 5.01 T4
27.95 £ 0.50 11.01 T4
29.81 £0.54 24.0 T4
29.85 £ 0.54 24.0 T4

Par ailleurs, chaque capsule a été irradiée dansatalitions différentes, en termes de durée
et de flux de neutrons. Ainsi, le flux du canal @9~ 6 13* n.cm?s?, 98 % de composante
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thermique), qui est habituellement exploité paplEteforme spectroscopique mini-INCA, a
ete utilisé pour 8 échantillons. Tandis que ledrguautres ont été irradiés dans le canaldi4 (
~ 2 13° n.cm?.s?, spectre purement maxwellien) qui se trouve damsscine secondaire du
réacteur. Au final, les durées d'irradiation setsétalées entre 30 minutes et 24 jours (cf.
tableau 51).

7.1.2 Détermination du flux de neutrons

De maniére identique a ce qui avait été réalisé pexpérience sur I'échantillon de thorium-
232, le flux de neutron subi par chaque ampoulé&eacéractérisé grace a l'utilisation d’un
moniteur neutronique standard. Dans le cas préser#pnt des pastilles de fer-58 qui ont été
utilisées. En effet, ce noyau forme par capturdroaigque 6(N,y)o.0253 ev= 1.3 barns) le fer-
59 qui décroit (T, = 44.495 jours) par la suite sur le cobalt-59 ficfure 78) en émettant
notamment deux raies gammas a 1099.2 keV (I =%#H.6t 1291.6 keV (I = 43.2 %).

3/ 2 - — ) keV (44.495 jours)
29re
26
B-:100% M g 3qq LL2o 1434.3 KeV (0.21 ns)
142.7 keV
45,3 —LZ ‘J{ 1291.6 keV {0.551 ns)
192.3 keV
l'l 291.6 keV
L. 32 |
53.1% 1099.3 keV (< 14 ps)
1099.2 keV
0.18 % L2 0 keV (stable)
59
2?,Cu

Figure 78 : Schéma de décroissance du fer-59 surdebalt-59. On note la présence des deux raies
gamma intenses supérieures a 1 MeV.

Le flux moyen déterminé pour chaque capsule detzjuavec une précision relative proche
de 4 % est donné dans le tableau 3, en dehors lde d& 30 minutes dont la durée
d’irradiation est ici bien trop courte pour pouvétre exploitée.

Tableau 52 : Valeurs et incertitudes des flux de mgrons calculés a partir des résultats des spectsoopies
gamma réalisées sur les moniteurs d&re irradiés avec les capsules #*Am.

canal H9 H9 H9
durée d'irradiation 0.95 jours 5.02 jours 10.98 jours
flux (n.cm-.s?) | (6.319 +0.259) 19 | (6.420 + 0.263) 18 | (5.891 + 0.240) 10
canal H9 T4 T4
durée d'irradiation 19.03 jours 11.01 jours 24.0 jours
flux (n.cm-.s?) | (6.019 +0.246) 18 | (2.463 + 0.101) 16 | (2.159 + 0.088) 10

Par ailleurs, les valeurs de flux obtenues pouétdmntillons irradiés dans le canal H9 ont été
mises a jour par rapport a la référefa®. En effet, la valeur de la section efficace detwagp

du °®Fe utilisée dans les travaux présentés dans deleattait identique pour les deux canaux
T4 et H9, et plus précisément, était la moyennewedienne. Or, bien que cette valeur soit
correcte dans le cas du canal T4, le spectre deomsudu canal H9 présente 2 % de
composante épithermique et la température du magrast a 323 K, et non pas a 300 K. En
conséquence, les sections efficaces moyennes @adcidont a(n,y)>we = 1.21 barns et
<o(n;y)>t4 = 1.3 barns.
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7.1.3 Spectrométrie de masse

Plus de six mois de repos ont été nécessairesgiaimdre les seuils d’émission radioactive

admissibles par les laboratoires du CEA/LANIE diessjuels les analyses spectrométriques
ont été réalisées. Les compositions isotopiquesérium, de curium et de plutonium des

échantillons sont données dans le tableau 53tableau 54.

Tableau 53 : Compositions relatives en isotope d'agnicium et de curium obtenues par TIMS.

242Am /241Am 243Am /241Am 2430m /2420m 244Cm /2420m 242Cm /241Am
(10 (10 (10 (10 (10

H9, 0.95jours| 2.90+0.02] 0.20+0.01

H9,5.02jours| 8.64+0.04] 3.05+0.06

H9, 10.98 jourd 9.99+0.05 | 7.20+£0.04] 29.16+0.15 3.709 +0.0231.19 +0.35
H9, 19.03 jourd 10.45+0.05| 15.94+0.08 38.18+0.20 6.39386.0 85.38 + 0.90
T4,11.01 jourd 1.361+0.008 0.024 +0.002

T4,24.00 jourd 2.505+0.018 0.079+0.003 1.682045| 0.016 + 0.003  4.57 + 0.04

Tableau 54 : Compositions relatives en isotope dduponium obtenues par TIMS.

239Pu /ZSSPU 240Pu /ZSSPU 241Pu /23—8Pu 242Pu /ZSSPU 238Pu /241Am
(109 (109 (103 (109 (109
H9, 10.98 jours| 15.43+0.07 9.436+0.040 1.442008 | 233.8+0.8] 249.3 + 2.5
H9, 19.03 jours| 11.94 + 0.0 6.70 + 0.07 1.131006.| 241.3+0.8] 429.2+44
T4,24.00 jours| 219.0+0.9 86.88 + 0.3 10.22080.| 277.9+0.9| 15.99+0.1¢

Pour les temps d’irradiation courts, les composgien curium et plutonium n’ont pas pu étre
déterminées car les taux de production étaientega-du seuil limite de détection.

7.1.4 Simulation comparative avec la base de données ENIB-VII.0

Tableau 55 : Rapports isotopiques Am et Cm simulés I'aide de la base de données ENDF/B-VII.O.
Les valeurs entre crochets indiquent les différenserelatives entre ces valeurs et les données
mesurées.

242Am /241Am 243Am /241Am 243Cm /242Cm 244Cm /242Cm 242Cm /241Am
(103 (103 (103 (103 (103

H9, 0.95 jours| 2.35 [-19 %] 0.17 [-15 %]
H9, 5.02 jours| 6.80 [-21 %] 2.67 [-12 %]
H9, 10.98 jourd 7.88[-21 %] | 7.05[-5%]| 27.19[-7 %] 4.841 [+31] %26.55 [-15 %]
H9, 19.03 jourd 8.08[-22 %] | 15.84[-1%]| 31.67 [-17 %] 7.337 [+4F | 81.09 [-5 %)]
T4,11.01 jourd 1.159[-159%] 0.021 [-12 %]
T4,24.00 jourd 2.066[-18 %] 0.067 [-15 %] 1.27D4%] | 0.019 [+ 19 %] 4.57[-12 %

A l'aide du programme MERCS, nous avons calcul&olétion de chacun des rapports
isotopiques mesurés ci-dessus. Seule la base dee®®ENDF/B-VII.0 a été utilisée étant
donné le grand nombre d’observables. Les résudegscalculs sont présentés en détails dans
le tableau 55 et le tableau 56. Les écarts de aB=ung simulées vis-a-vis des données
mesurées sont donnés entre crochets. Ces demsgestrglobalement inférieurs a 20 %.

Il est tout d’abord possible de remarquer que ppoa **’Am/***Am est sous-estimé par la
simulation, ce qui tendrait & signifier que la gectefficace de capture dé'Am est sous-
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estimée ou que le rapport d’embranchement est tsugesétant donné que seul [I'état
métastable est présent dans cette observaB¥#ar T, = 16.02 heures**"Am Ty, = 141
ans). La sous-estimation de la valeur calculée [@rapport*Cm/*'Am semble néanmoins
aller dans le sens de la premiere hypothese.

Tableau 56 : Rapports isotopiques Pu simulés a l'dé de la base de données ENDF/B-VII.O. Les
valeurs entre crochets indiquent les différences latives entre ces valeurs et les données mesurées.

2%y /%Py 2%y /%%y 2py /2%y | #*Pu/Feu | P%Pu fMAm
(103 (103 (103 (103 (103

H9, 10.98 jours| 16.25[+5%]| 10.171[+8%] 1.54¥Pw] | 236.7 [+1 %]| 210.0[-16 %

H9, 19.03 jours] 12.95[+8 %]| 7.48[+129%] 1.26724%] | 254.2 [+5 %]| 386.5[-10 %

T4,24.00 jours| 254.4[+16 %] 100.1 [+15 %] 12.291 %] | 278.2[+0 %]| 14.21[-11 %

En revanche, les déviations moins importantes olesérvable®**Am/**’Am que celles du
242mAm/*Am indiquent que la section efficace de capturé @&"Am est ici surestimée dans
la base ENDF/B-VII.0. Enfin, la valeur calculée ptaivariable®**CmF*Cm est inférieure a
ce gui a été obtenu par la mesure, exprimant uns-astimation de la section efficace de
capture duf*Cm, alors que celle attachée au rappoRu/*®Pu marque une surestimation de
la section efficace de capture @Pu.

7.1.5 Bilans de sensibilités

Comme dans le cas de I'échantillon {&Th, les bilans de sensibilités ont été établis pour
'ensemble des rapports mesurés ou pouvant étengeitement reconstruits a partir de ces
derniers, ce qui correspond au total a 55 rappsotepiques possibles (non-identiques). De
ce fait, le détail du bilan de sensibilité ne spes donné pour chacun d’entre eux, mais
uniquement pour la phase [H9, 19 jours], trés grtative des rapports choisis au final.

Tableau 57 : Bilans de sensibilités des rapportsdtopiques sélectionnés pour étre ajustés. Seuls les
coefficients de sensibilité supérieurs a 0.10 %/%ost présentés ici.

242mAm /241Am 243Am /242mAm (242Cm +238Pu) 243Cm/ 242Pu /241Am
/ ?41Am (2420m +238Pu)
“Amib.r.(ny) | -8.93%/% 3.86 %/% 0.99 %/% 1.00 %/9
“Am o(ny) 1.08 %/% 0.23 %/% 1.28 %/% 1.28 %/9
“29Am o(ny) 0.32 %I/%
“2Am o(n,y) - 0.18 %/% 0.70 %/%
#2TAm o(n,f) - 0.90 %/% 0.45 %/%
“Cmo(ny) 1.00 %/%
“*Cmo(n,f) - 0.16 %/%
flux de neutrons [ 1.70%/% | 1.18 %/% 0.90 %/% 1.18 %/9

Compte tenu du choix des rapports isotopiquegydeametres nucléaires qui représentent les
meilleurs candidats & I'ajustement sont les sestiefficaces ***Am o(ny), 2**"Am o(ny),
242"Am o(n,f) et?**Cm o(nyy), de méme que le rapport d’embranchement de ktiodade
capture de f*Am (i.e. ***Am i.b.r.(ny)). Par ailleurs, il est possible de remarquer lgse
concentrations dé*Cm et du?**Pu ont été rassemblées en une seule grandeuraltg,rdu

fait des temps d’irradiation courts (< 25 joursyles temps de repos importants (> 1 an), une
grande partie d&*Cm (T, = 162.8 jours) a décru surd&Pu (cf. figure 79). C'est pourquoi
afin de retrouver la majorité des informations emnies dans la masse #éCm en fin
d’irradiation, il est nécessaire de sommer ces dgiantités.
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Par ailleurs, il est possible de remarquer qu'emode du®**Pu et du**Pu qui proviennent
tout deux de la décroissance dd*Am, aucun autre isotope du plutonium n’est présiants
I'ensemble des observables & ajuster. En faigévetutions des noyauX” 4% 2*Pu suivent &

la fois la formation d#*®%u par la décroissance &tCm, ainsi que sa formation a travers la
décroissance d@*™Np formé par la transmutation dii’Np. Cela améne au final & de
nombreuses incertitudes, tant aux niveaux desrsreeu les parametres nucléaires conduisant
a la formation du plutonium que celles liées aurcemtrations des noyaux initiaux (e.g. 4 %
d’incertitude pour la masse dt/Np).
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Figure 79 : Evolutions des masses d&®Pu et de®*Cm, ainsi que de leur somme (masse molaire
moyenne de 240 g/mol) durant et aprés la phase dadiation H9/19 jours. On note la constance de
cette derniére variable durant la phase de repos.

L’ajustement des rapports isotopiques du plutonnien pas permis d’extraire les sections
efficaces de capture de ces isotopes, et n'a paartépnon plus d’amélioration quant a la
précision des autres parametres ajustés (i.e. @nmés et curiums). En conséquence, ces
rapports n'ont finalement pas été inclus dans ¢tegdure d’ajustement.

Tableau 58 : Bilans de sensibilités des rapportsdspiques sélectionnés pour les isotopeg®® 23
2%y, Seuls les coefficients de sensibilité supérieud 0.10 %/% sont présentés ici.

“py /PPy “%py /2Py “py /7%y
“Ami.b.r.(ny) - 0.58 %/% - 0.40 %/%
“Am o(ny) - 0.39 %/% - 0.31 %/%
“*Puc(ny) 0.45 %I/% - 0.39 %/%
“Puc(ny) - 0.16 %/% 0.50 %/% - 0.14 %/%
“Puo(n,f) - 0.41 %/% 0.30 %/%
“Pus(ny) - 0.22 %/% 0.93 %/%
“Pus(ny) - 0.15 %/%
“Pus(n,f - 0.44 %/%
flux de neutrons - 0.37 %/% | - 0.14 %/% 0.16 %/%|

7.1.6 Ajustement des données experimentales

Les rapports isotopiques ainsi sélectionnés ontdétiéés et ajustés séparément sur deux
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histogrammes distincts, correspondant chacun @ectre d'irradiation donné (i.e. H9 et T4).
Les paramétres nucléaires intégré8’Am i.b.r.(ny), ***Am o(ny), ***"Am o(ny), **Am
o(n,f) (H9 uniquement) “Cm o(n,y) ont donc été ajustés sur chacun des ces enserhales
procédure d’ajustement suivie est identique a cgt@ite pour le cas du thorium-232.

Tableau 59 : Valeurs et incertitudes des parameéetresmon-ajustés considérés dans la procédure
d'ajustement. Les sections efficaces intégrées eslflux de chaque position sont indiqués a gauche.

T4 H9 H9 et T4
“2Amo(ny) | 216.0+107.6b 207.3+103.70  *"Am Agecay 5.08202 16* + 8.23 10"
““Amo(n,f) | 1944.1+972.1b] 1866.1+933.1] “Am Ayecay 1.20188 10 + 1.500 10
“2"Am o(n,f) | 6382.1+319.1b “PUAM Agecay | 1.55777 16°+ 2.210 107
“*Cmo(ny) 110.8 +44.3 b 105.9 £42.4 bl “Cm Agecay 4.92361 10 + 1.81 10"
“*Cmo(n,f) | 534.1+2136b 514.4+205.8f ““Cmlgecsy | 7.57794 10°+7.781 10~
“Npo(ny) | 155.49+6.22b 151.3+6.2b “IND Adecay 3.78958 10 + 3.58 10’
“*Puc(ny) 462.4 +46.2 b 441.0+44.1b] NP Agecay 3.40515 10 + 4.33 10°

“Puo(ny) 16.79+0.51b 19.3+0.7 b P U\ gecay 2.5045 13° + 2.8 10"
“PU )\ gecay 3.8850 10° + 2.3 10"
«D>7415; | 2.463 £0.101 10
«D>74 241 2.159 + 0.088 11 “297\m d.b.r.g)" 0.827 + 0.003
D>74.01] 6.319 + 0.259 18
<«D>14,05 6.420 + 0.250 10
<D>14.11 5.891 + 0.240 10
>4 191 6.019 + 0.246 10
D>14,0 6.319 + 0.259 10

En supplément des indéterminations associées anceptrations initiales, les paramétres
(non-ajustés) dont les incertitudes ont été preesconsidération durant I'ajustement sont
énumérés dans le tableau 59. Les incertitudes desngtres de décroissance ont été une
nouvelle fois extraites de la référen@e], tandis que celles des sections efficaces ont été
calculées a partir des matrices de variances ésjué], excepté pour le cas de la section
efficace de capture de’f?%Am pour laquelle une erreur de plus de 50 % a @ppasée. La
volonté de prendre une indétermination aussi lgrger cette section efficace, malgré la
mesure antérieure réalisée durant le projet mi@AN “**%Am o(n,y) = 330 + 50 barn{o9],
s’explique par les nombreuses inconnues qui résiglecore quant au début du domaine des
résonnances, du fait du manque flagrant de donmdiesaractérise ce parameétre nucléaire.
Néanmoins, linfluence de ce dernier sur les évohg des rapports mesurés n'est pas
suffisamment importante pour que cette hypothegaémllement pénalisante.

Tableau 60 : Valeurs et erreurs totales finales desections efficaces intégrales mesurées sur les
échantillons irradiés dans les canaux T4 et H9.

“Amib.r.(ny) | *Am o(ny) | **Am o(ny) | “*"Am o(n,f) | **Cmo(ny)
valeurs ajustées T{ 0.8947 609.4 b 11343 b 19.36 b
O>74 +0.0041 +275b +113.4b +2.89 b
valeurs ajustées Hp 0.8948 588.3 b 900.3 b 5491.8 b 15.26 b
<Od>Hg +0.0101 +289b +348.6b +971.7b +1.34b

La procédure est encore une fois réalisée en dempds avec un tirage Monte-Carlo des

1 2429Am d.b.r.p) : probabilité de décroissance (ou encore rapgernbranchement de décroissance) selon le
modep de I'état fondamental dif’Am. Dans le cas présent, & chaque instant, 820 % masse de ce noyau
qui disparait par décroissance radioactive sedirggs 1€**Cm, tandis que les 17.3 % restant va en direction d

2Py (moded™).
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parameétres non-ajustés pendant la seconde phassettions efficaces intégrées finales ainsi
obtenues sont données dans le tableau 60. Il @siriamt de remarquer qu’afin d’obtenir un
% réduit de I'ordre de I'unité, 2.5 % et 7.9 % d&irs complémentaires ont du étre rajoutées
respectivement aux données obtenues en T4 et H9sduerces de celles-ci sont attribuées
essentiellement aux inconnues présentes dansdadune expérimentale.

7.1.7 Extrapolation au point d’énergie thermique

JEHNDL-3.3: CM-242(H,F)
JENDL-3.3: CM-242(H,G)CM-243
= 96-CM-242(H,F),.SIG

Cross Section (barns)

10—= L

wtE 1 L . L . 1 L L L L 1
10—1°

1
Incident Energy (MeU)

Figure 80 : Sections efficaces de capture et dedisn évaluées (JENDL-3.3) du curium-242 entre 10
®eV et 20 MeV. Les points de mesures absolus (imn moyennés sur un spectre) extraits de la base
CSISRS/EXFOR pour la réaction de fission sont auseeprésentés sur cette figure.

En ce qui concerne la détermination des sectiofisaeés a 0.0253 eV, l'impact des
incertitudes des premiéres résonnances n'a étéé&gale pour la section efficace de capture
du ?*Cm. En effet, il s’agit du seul paramétre ajustérpequel les résonnances sont mal
définies, et ce, autant pour la réaction de fisgjoa pour celle de capture (cf. figure 80).

Tableau 61 : Valeurs et erreurs finales des sectisrefficaces mesurées au point thermique pour les
positions T4 et H9, ainsi que la moyenne de celles- Les valeurs évaluées pour les trois
bibliotheques les plus communes sont aussi préseese avec également les écarts minimaux et
maximaux de ces derniéres vis-a-vis des résultaiadux.

En

“Amib.r.(ny) | *Amo(ny) | 2 Am o(ny) | #**"Am o(n,f) | *Cmo(ny)
T4 0.8947 7045b 1171.3 b 22.4Db
4. s5mev + 0.0040 +31.8b +117.1b +33b
H9 0.8948 695.4 b 965.0 b 59179b 18.29 b
OH9, 25meV +0.0102 +34.2b +373.7b +1047.1b +1.68b
0.8947 700.3b 1152.3 b 59179b 19.1b
moyenne H9/T4 +0.0038 +233b +111.7b +1047.1b +15b
(+ 0.4 %) +33%) | (£72%) | (£17.7%) | (+7.9%)
ENDF/B-VII.O 0.9000 620.8 b 1234.2 b 6416 b 16.95 b
JEFF-3.1 0.9000 650.4 b 1234.2 b 6416 b 15.95]b
JENDL-3.3 0.9100 639.5b 1231.1b 6400 b 15.90p
el 069 S 71% 6.8 % 8.1% -11.3 %
déviation minimale
[mesure/évaluationf ; 74, 114 % 71% 8.4 % -16.8 %
déviation maximal

conséguence, la prise en compte des inconnudessparameétres de résonnaf@® a

permis de calculer une incertitude supplémentarg.d % (spectre T4) et 2.7 % (spectre H9)
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sur la valeur extrapolée au point thermique descgttion efficace. Une fois encore, I'impact
des inconnues sur les résonnances est négligeabi@vis des erreurs provenant des
incertitudes expérimentales. Néanmoins, cette @mdéhation est prise en compte dans le
tableau 61 qui répertorie 'ensemble des valeutsapglées au point d’énergie thermique des
parameétres ajustés. La moyenne des résultatsusbsen la position H9 et sur celle de T4 est
aussi indiquée dans ce tableau.

7.1.8 Discussion sur les résultats

La premiere remarque qui peut étre effectuée quaes résultats est que les valeurs obtenues
sur les positions d'irradiation H9 et T4 sont cotiilas dans leurs barres d’erreurs, ce qui
indique un effet faible des premieres résonnances.

Le rapport d’embranchement et la section efficazeapture de I'américium-241 confirme la
mesure la plus récente effectuée par Shindhadd : 0.90 + 0.09. Il est par ailleurs
intéressant de noter qu’en comparaison avec cetteeade, la valeur obtenue ici est un ordre
de grandeur plus précise (x 0.4 %). En revanchte oeuvelle valeur ne coincide pas avec la
précédente mesure du rapport d’embranchement@égdar Fioni, par spectroscoyi¢9] :
(0.914 £ 0.007), alors que la section efficace ajgture obtenue dans cette méme expérience :
(696 + 48) b, est compatible avec la valeur obteaiue

Par ailleurs, en ce qui concerne ce second paren@tvaleur mesurée dévie de pres de 10 %
(i.e. 30) avec les évaluations des bibliotheques. Néanmoette mesure est encore une fois
en accord avec celle de Shinohara : (768 b £ 5Bhlyevanche, elle infirme la mesure la plus
récente réalisée par Maidaife02] : (609 b + 9) b.

Enfin, les sections efficaces de capturéfGm et de F**"Am qui sont ici les paramétres les
plus affectés par des carences en mesures directesté déterminées avec des précisions
proches de 10 %. Or, bien que la valeur qui aéiee ici pour 1***"Am soit assez proche
de celle des bases de données, plus de 11 %ldisedg 10) de difféerence sont observés pour
le **°Cm. C’est pourquoi, il est possible d’affirmer quette derniére valeur met en évidence
un biais dans les bases de données évaluées. Bierarpctérisé par une erreur importante (
17 %), la valeur qui a été mesurée pour la sectftinace de fission déd**"Am offre une
validation supplémentaire des données évaluéesméisere plus précise de cette section est
présentée au paragraphe suivant.

7.2 Chambres a fissions dédiées a I'étude de I'incinéian de I'***Am
7.2.1 Présentation de I'expérience

Trois chambres a fissions CFUT/C3 ont été irradseeailtanément a l'intérieur du canal V4
en position 100 cm, dans un flux caractérisé parintensité proche de 6 *£h.cm?.s* et par

un spectre purement maxwellien (T = 50 °C). Cesntiras sont identiques a celles utilisées
dans I'expérience MEGAPIB7]. Cette mesure sert d’ailleurs de référence poupédence
MEGAPIE. En supplément des chambfé® (mesure du flux) et sans dépdt (mesure des
sighaux parasites), une troisieme chambre ave@pétdie (103.1 £ 0.3) ug d’américium-241
a été utilisée. La composition isotopique de cegaatillon d’américium a été déterminée par
spectrométrie de masse, est de plus de 97 ¥aim, 2.7 % d&*'Np et des traces d&Pu et
2%y, L'électrodéposition de I'uranium et de 'amérin sur les anodes des chambres &
fissions a été réalisée par le service de physigqpérimentale du CEA/DEN Cadarache (cf.
figure 81).
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Figure 81 : Principe du processus d'électrodéposin des oxydes d'actinide sur les anodes des
chambres a fissions tel que réalisé au CEA/DEN/SPERadarache. Un film de téflon permet le
contrdle de la zone de déposition, tandis que I'homgénéisation est assurée par le mouvement d’'un
barreau aimantée ainsi que par la rotation continuede I'anode.

Durant les 44 jours d’irradiation dans le canal &4, courants ont été mesurés avec un pas en
temps fixe d’'une seconde. La figure 82 montre llétion des signaux nets (i.e. corrigés du
courant de la chambre sans dépét) de la chambf&udlet de celle &**Am.
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Figure 82 : Courants mesurés (corrigés du signal deruit) des deux chambres®U (& gauche) et
24IAm (& droite) le long des 44 jours d'irradiation dans le canal V4 en position 100cm.

7.2.2 Coefficient de calibration et calcul de I'évolutiondu flux de neutrons
7.2.2.1Méthode de calcul du flux de neutrons

L’évolution du signal de la chambf&U en fonction du temps dépend de I'évolution dux flu
de neutrons. En effet, un simple ajustement par lanexponentielle représentatif de la
combustion de U, selon un flux constant n’est pas réalisapferéduit supérieur a 191).

Il est donc nécessaire de reconstruire I'évolutiorilux a partir de la formule suivante :

— |U235(t) — ket 1
*n = Iy 5ss(t = 0) =0 Dl:! (1- 0,,,55(n, abs) [eb(K) Lit) ©
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« dt » représente le pas en temps qui sépareiets gle mesure. Cette formule est établie a
partir des équations d’évolution (i.e. équatiorBéeman) discrétes de I'uranium au cours du
temps. Elle n’est valide que si I'évolution de Bnfum-235 est suffisamment petite entre les
points de mesure, ce qui est le cas ici puisquenkesures ont été réalisées chaque seconde,
alors que le taux de transmutation de ce noyausdépa peine 10 % au bout de 44 jours. Par
ailleurs, afin de pouvoir utiliser cette formuleest nécessaire de connaitre I'intensité du flux
au temps initial, et donc le coefficient de calttbmaI’ des chambres a fissions :

lyass(t =0) T

= ) Nyt =0)

(10)

7.2.2.2Détermination du coefficiert

Suite aux travaux menés sur les chambres a fisg##js la valeur du coefficient de
calibration peut-étre estimée par une modélisadiofonctionnement de ces détecteurs. Pour
les chambres CFUT/C3 utilisées dans cette expéjeme valeur dE = 3.26 16° Alsec¢' a

été obtenue, pour un gaz d’argon pur a une pres&gpuilibre de 1 bar.

Cependant, I'estimation théorique peut, dans lits, fétre biaisée par de nombreux problémes
de maitrise liés a I'introduction du gaz dans dsapetits détecteurs : pression du gaz lors du
scellement hermétique et pollution potentielle Ides soudures. Aussi, plusieurs méthodes
basées sur les résultats expérimentaux ont étgéésuplour déterminer ce coefficient.

La premiére a consistée & essayer d'ajusteur les données de la chamBfam en méme
temps que les autres sections efficaces recherchéefacteur ainsi obtenu est ensuite
réinjecté dans la construction de I'évolution duxfde neutrons sur le signfafu, avant de
recommencer I'ajustement sur les donrf@&sm et ainsi de suite, jusqu’a la convergence de

la procédure (cf. figure 83).

Gamma estimeé
initialement : I'o

‘ro

Reconstruction de
I"évolution du flux

de neutrons : ®(t),
sur le signal U-235

r ¢¢(t}

Ajustement des Convergence vers un
données Am-241 coefficient une valeur I

Figure 83 : Procédure d'ajustement en boucle oriegt sur la convergence vers un coefficient de
calibration du détecteur.

Malencontreusement, I'ajustement du coefficient dalibration ne peut étre réalisé
simultanément avec celui des sections efficacefissd®ns, et plus particulierement celle de
I'état métastablé**"Am. La raison & cela provient du fait que cettetisacefficace et le
coefficient de calibratio” ont des domaines d’action relativement similattass le temps
(cf. figure 84), et donc une variation de I'un descparametres est compensée par une

rétroaction sur la valeur de l'autre.
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Figure 84 : Coefficients de sensibilités des seat® efficaces de fission d§*’Am, ainsi que du
coefficient de calibration de la chambre.

Aussi, avons-nous cherché un autre moyen de déterroé coefficient. Pour cela, nous nous
sommes basés sur I'évolution du courant de la chauwsdns dép6t. En effet, il a été remarqué
a plusieurs reprises dans les mesures antérieurgsofet mini-INCA, que I'évolution du
courant de cette chambre était relativement similavec celle du flux reconstruit. Si le
courant de la chambre sans-dép6t est proportiaan#lix de neutrons, alors le courant net de
la chambre®**U rapporté a celui de la chambre sans-dépét doittmoune décroissance
exponentielle correspondant & la combustion &U’ Or, comme le montre la figure 85,
cette observable peut effectivement étre ajustéeipa exponentielle au-dela de 15 jours, ce
qui tendrait a valider cette hypothése. Le flux mmowinsi obtenu vaut® = (6.07 + 0.08)
10" n.cm?s?, ce qui est une valeur compatible avec ce quitags observé lors

d’expériences antérieures.
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Figure 85 : Signal du courant net de la chambre raporté a celui de la chambre sans dép6t. On
remarque gqu'au-dela de 15 jours, il est possible djuster cette fonction par une loi exponentielle.

L’explication réside dans le fait que les phénonsguerrasites (flux du cceur et de la barre de
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contrble et activation des chambres a fissionsisdent par étre en équilibre et donc
proportionnels au flux de neutrons. En effet, léactions de capture et de fissions sont
toujours proportionnelles au flux de neutrons, targl'il faut généralement 24 heures en
début de cycle pour que le coeur soit en équilibee aes produits de fissions.

De méme, les produits d'activation et de fission abeirte durée de vie (i.e. périodes
inférieures a quelques jours) se mettent rapidereerdquilibre avec leur précurseur. Seuls
les noyaux de longue durée de vie tels {&e (Ti» = 44.495 jours, produit par capture sur
*8Fe présent dans l'acier des chambres) peuventeergite loi caduque. Néanmoins des
mesures effectuées lors de I'arrét du réacteudesrchambres CFUT/C7 irradiées en 2006
dans un flux encore plus intens® =~ 10" n.cmZ®.s*, ont montré que les contributions de tels
noyaux (i.e. courant résiduel de 8 nA mesuré ai8s minutes hors flux) eétaient
complétement négligeables vis-a-vis des autresgrhénes (20 uA pour la chambre de bruit
sous irradiation).
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Figure 86 : Tracé du flux ajusté sur la forme du carant de la chambre sans dépdt entre [15, 44]
jours (& gauche) ety® réduit obtenu sur les différents intervalles [tepu, 44] jours (a droite). Les
écarts entre ce flux reconstruit et le signal SD st inférieurs aux barres d’erreurs.

C’est pourquoi, la détermination du coefficient gama été effectuée par I'ajustement de la
forme du flux reconstruit sur celle du courant dechambre sans dépbt aprés 15 jours de
fonctionnement (cf. figure 86). Ce domaine tempoogtespond en effet a celui qui minimise
le chi-carré. La valeur du coefficient de calibwatiinsi obtenu est de (2.83 + 0.03}*18\/s,

ce qui correspond en théorie a une pression debbiApour le gaz. Cela représente 14 % de
déviation en comparaison a la valeur théoriqueplDs, la moyenne du flux reconstruit avec
ce coefficient vaut : (5.92 + 0.29) ¥.cm?s”. Cette valeur est compatible avec celle qui
avait été déterminée par I'ajustement exponentiel.

7.2.3 Bilans de sensibilités

Sachant que les deux contributeurs majoritairesax de fissions de la chambféAm sont

les états métastable et fondamental “d%Am, le nombre de paramétres sensibles est
relativement limité. En dehors du coefficient délration et du flux, il s'agit essentiellement
de la section efficace de capture et du rappornbianchement de?f*Am, ainsi que des
sections efficaces de fission des deux états’dfith. En outre, du fait de la supériorité de
limpact des paramétres de capture d&'Am, les résultats précis qui ont été obtenus sur
'analyse de I'expérience T4/H9 se révelent précigour cette nouvelle analyse.
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Figure 87 : Evolution des coefficients de sensilifi des parameétres nucléaires les plus sensibles{en
dehors du flux et du coefficient de calibration) duaux de fission de la chambré*Am.

De plus, comme le montre la figure 87, les tromnpers jours de l'irradiation sont les plus
importants pour la section efficace de fission’d&9m. Son coefficient de sensibilité y est
notamment supérieur a celui de la section efficdedission de I'état isomere. Au-dela de
cette limite, la section efficace de fission d&“"Am devient le paramétre de fission
dominant jusqu’a la fin du cycle.

7.2.4 Ajustement des données expéerimentales

Comme pour les analyses des expériences précéddatggocédure d’ajustement est
effectuée en deux phases avec l'estimation desireri@rrélées des parameétres ajustés et
celles provenant des incertitudes des parameétreéaites non-ajustés et des concentrations
initiales. Les valeurs et incertitudes qui ont éésidérées pour ces paramétres non-ajustés
sont présentées dans le tableau 62.

Tableau 62 : Valeurs et incertitudes des parameétresion-ajustés considérés dans la procédure
d'ajustement.

“Ami.b.r.(ny) 0.8947 + 0.0017 “?Pus(ny) 16.62 + 0.51 barns

“Am o(nyy)

587.72 + 24.93 barns

“'Np o(n.y)

153.01 £ 6.12 barns

“*29Am o(ny)

213.25 + 106.63 barn

242mAm c(n ,’Y)

1091.8 + 112.3 barn

5.08202 10' + 8.23 10

““Am o(nyy)

65.03 £ 13.01 barns

1.20188 10 + 1.50 1C°

“CTmo(ny) 18.65 + 0.83 barns | “**"Am Agecay | 1.55777 10° £ 2.210 10°
“*Pus(ny) 454.29 + 45.43 barn{  ““Am Agecay | 2.98026 10°+6.06 10°
“*Pus(ny) 276 .07 £5.83 barnd  ““Cm Agecay 4.92361 10 + 1.81 10"
“Puc(n,f) 686.24 + 7.40 barns]  “*Pulgecay 2.5045 10° + 2.8 10"
“Puc(ny) 253.44 +5.22 barns]  *Pulgecay 1.53063 10 + 1.06 10"
“Pus(ny) 313.94 £ 9.42 barns|  *Np Agecay 3.78958 10 + 3.58 10’
“Pys(n,f) 911.39 + 18.24 barn{ “**Am d.b.r.¢) 0.827 + 0.003

Celles du rapport d’'embranchement d&’Am et des sections efficaces de capture des
242"Am et du®**Cm ont été calculées & partir des valeurs obteluussdes irradiations des
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échantillons dans les canaux T4 et H9. Le coefiicide calibration a également été tiré
aléatoirement dans une loi gaussienne dans desteajants différents. Pour chaque valeur
prise par ce parameétre, les évolutions du fluxéétreconstruites en conséquence. De plus,
les corrélations entre les différents parametreatrpas été prises en compte, ce qui maximise
les erreurs. Les sections efficaces intégraledefinent ajustées sont données dans le tableau

ci-dessous. Pour les deux sections efficaces dofiisles incertitudes obtenues sont proches
de 10 %.

Tableau 63 : Valeurs ajustées pour les sections iefices intégrales de fission d&?%Am et ?**"Am
lors de I'ajustement basé sur le coefficient de dalation expérimental.

#429Am o(n,f)
242mAm G(n,f)

2224 + 215 barng
6527 + 625 barn

7.2.5 Extrapolation au point d’énergie thermique

A la différence notable de I'état isomere, la smttefficace de fission de I'état fondamental
est trées mal caractérisée en énergie. En fait,euh goint de mesure exisf#03] avec une
indétermination en énergie comprise entre 0 eeV.4cf. figure 88). De plus, les incertitudes
des parametres de résonnances n'ont pas été évaftiést pourquoi, étant donné que les
évaluations estiment le début du domaine des résmes dés 0.1 eV, une incertitude de 100

% a été supposee pour cette région, ce qui comdsao final & une erreur supplémentaire de
4.36 % pour ce parametre.

EHDF/B-UI1.8: An-242(H,F)
O 1967 Bak

ENDF~B-VI1.8: AM—24ZM(H.F)
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Figure 88 : Sections efficaces de fission évalug&NDF/B-VI1.0) des deux états de I'américium-242
entre 10-5 eV et 20 MeV. Les points de mesures ahso (i.e. non moyennés sur un spectre) extraits
de la base CSISRS/EXFOR pour la réaction de fissicsont aussi représentés.

7.2.6 Discussions sur les résultats

Tableau 64 : Valeurs et erreurs finales des sectisnefficaces de fission mesurées au point
thermique. Les valeurs évaluées pour les trois bildtheques les plus communes sont aussi
présentées.

“29\m o(n,f) | ***"Am o(n,f)
section efficace mesurge2644 + 281 b| 6856 + 656 b
Ov4(100cm), 25meV. (+ 10.6 %) (9.6 %)
ENDF/B-VII.O 2104 b 6416.0 b
JEFF-3.1 — 6416.0 b
JENDL-3.3 — 6399.7 b
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Les valeurs et erreurs finalement produites autmbénergie thermique sont exposées dans le
tableau 64. Les valeurs des principales basesmgéds nucléaires sont aussi fournies.

Le premier constat que I'on peut faire est queektisn efficace de fission de*f*"Am est
compatible avec les bases de données, dans sadterer, tandis que celle déf%Am est
sous-estimée par les bases. De surcroft, les nsesffectuées antérieurement sgf4"Am,
dans le domaine d’énergie thermique, confirmertecetleur (cf. tableau 65).

Tableau 65 : Mesures effectuées sur la section efice de fission d**"Am dans la région d'énergie
thermique.

auteur année| référence| valeurs au point thermique
Kai, Kobayashi, Yamamoto et al. 2004 [104 7010295.6 b
Browne, White, Howe et al. 1984 [105] 6328 +320 b
Dabbs, Bemis, Raman et al. 1983 [106] 6971.9 +1B62.
Bowman, Auchampaugh, Fultz et 811968 | [107] 6967.4 b

Il faut rappeler néanmoins que le coefficient dibcation a été considéré comme étant le
méme pour toute les chambres. Or, cette hypothése pas totalement vraie puisque de par
sa masse supérieure’*fAm génére des produits de fissions dont la maskeadttarge est en
moyenne plus élevée que dans le cas @aJl' Un calcul avec le logiciel SRIM/TRIM a
montré que I'énergie déposée dans I'Argon par teslyts de fission était 2 % plus grande
pour le?Am. Cette correction est de fait négligeable vidsades 10 % d'incertitude qui
affecte les sections efficaces de fissions.

7.3 Transmutation d’un échantillon de >**Am au fond du canal V4
7.3.1 Présentation de I'expérience

Afin de clore cette série d’étude sur l'incinératiet la transmutation de I'américium dans les
spectres thermiques, un dernier échantillon depd@’'américium-241 a été irradié en 2005
au fond du canal V4 durant 50 jours a une hauteu2¥lcm au dessus du plan médian du
ceeur. A cette position, le flux de neutrons esac@risé par une intensité de*10.cm?.s* et

un spectre a plus de 10 % non-thermique. Le binerebé par cette expérience est de mener
une exploration plus poussée de cette chaine denti#tation et de pouvoir notamment
atteindre la section efficace de capture de I'ébmdamental®**Am afin d’amener une
détermination plus précise de ce parameétre. La ositipn isotopique de cet échantillon est
similaire a celui qui a été déposé dans la chamabfissions irradiée la méme année (cf.
section 7.7.2.1).

Cependant, du fait de I'importance de l'activité sortie de réacteur, a savoir plus de 200
mCi, I'analyse isotopique n’a pas pu encore étedigée. En effet, la majorité de l'activité
provient du®*Cm (Ty, = 162.8 jours) qui est & la fois un émetteur alphane source de
fission spontanée, ce qui rend obligatoire uneoplérid’au moins un an de repos avant de

pouvoir mener & bien la caractérisation de I'édHantirradié. C’est pourquoi, seuls les
résultats de I'analyse préliminaire seront préseiuié

7.3.2 Evolution massique de I'échantillon
Durant les 50 jours d'irradiation dans le canal Mdplus grande partie des 90 % d’américium

transmuté se dirige vers1&Pu et 1e**Cm. Grace a I'apport des flux de neutrons interlses,
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masse de cet isotope du curium représente plusxdeisl celle du***Pu en fin d'irradiation,
ce qui permet par ailleurs la formation d’une qgitémon-négligeable d&°Cm. Finalement,
durant la phase de repos la plus grande partieedd8€m (T, = 162.8 jours) finit par
décroitre sur 1€%%Pu.
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Figure 89 :

Evolution massique des principaux noyau formés lors de la transmutation de
I'américium-241 lors des 50 jours d'irradiation danrs le canal V4 et pendant un an de repos.

7.3.3 Bilans de sensibilités

Afin de connaitre a I'avance les parametres quirpoi potentiellement étre extraits des
données mesurées par spectrométrie de masseldies e sensibilité de nombreux rapports
isotopiques ont été calculés. Ceux qui possedguiued’intérét sont donnés dans le tableau
66. lls ont été calculés en fin d’irradiation. @'@surquoi, en prenant en compte la durée de
décroissance, il est clair qu'une partie des infitions contenues dans f&Cm seront
retrouvées en grande partie dans la mas$&®u finale.

Tableau 66 : Bilans de sensibilités calculés en fid'irradiation pour les rapports isotopiques
présentant le plus d'intérét. Seuls les coefficiestsupérieurs a 0.10 %/% sont indiqués ici.

242mAm/24lAm 243Am/242Pu 242Pu/2 41Am 242Cm/2 41Am 243Cm/2 42Cm 244Cm/2 43Am
“Amib.r.(ny) | -8.11 %% - 3.12 %/% 1.00 %/% 1.00 %/9 0.21 %/o
“Am o(nyy) 1.08 %/% 3.34 %/% 2.40 %/% 0.13 %/9 0.23 %/%6

““Am o(ny)

““Am o(n,f)

0.31 %/%

-0.17 %/% |

242mAm c(n ,’Y)

- 0.18 %/%

- 0.29 %/%

242mAm G(I’l,f)

- 0.90 %/%

- 0.28 %/%

““Am o(nyy)

“Ppy o(ny)

“CTmo(ny)

“*Cmo(ny)

*“*Cmo(n,f)

flux neutronique

- 0.30 %/%

- 0.12 %/%

0.46 %/%

0.14 %/% |

0.94 %/%

- 0.16 %/9

1.02 %/%

0.22 %/%

- 0.14 %/%

0.20 %/%

- 0.69 %/%

-0.11 %/%

0.56 %/% |

3.04 %/% |

2.23 %%

0.33 %/%

1.24 %/%o

Par ailleurs, de nouvelles mesures pourront éaksées sur une partie des parametres déja
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mesurés lors des précédentes campagnes, tels queapleort d’embranchement
(*"Am/***Am) et la section efficace de capture d&'Rm (**CmF*Am et?*Puf*Am), de
méme que la section efficace de capturé‘dam (***CmF*°Am). En outre, I'aspect moins
modeéré du spectre de neutrons offrira la posshdiexplorer plus en profondeur le début de
la région des résonnances pour ces sections efficac

De plus, grace aux valeurs obtenues lors des ex&s antérieures, il sera possible de faire
ressortir les valeurs de parameétres aussi difidlacces que la section efficace de capture du
24290 m (***Am/**?Pu) ou encore la section efficace de fissiorfd@m **CmF**Cm). Bien
gue les valeurs qui pourront étre obtenues pousseesons efficaces seront respectivement
limitées par la précision sur la section efficace ahpture duf**"Am et du?*Cm, elles
pourront néanmoins apporter de précieux renseignisnaelx évaluateurs de données.

7.4 Conclusions

Les trois expériences et analyses correspondantegeomis de compléter les travaux déja
entrepris sur la chaine de transmutation de l'ashémn-241. Ces analyses se sont basées
essentiellement sur l'utilisation des coefficierts sensibilités calculés avec le logiciel
ROOT/MERCS afin d’extraire le maximum d’informatidies données.

Ainsi, les dix échantillons irradiés dans les can@d et H9 du réacteur de I'lLL ont permis
d’extraire 4 parametres nucléaires de la chaingashsmutation de I'américium-241 & partir
des données obtenues par spectrométrie de ma&sen i.b.r.(ny), ***Am o(ny), ***"Am
o(ny) et***Cmo(nyy), avec une trés bonne précision.

Par ailleurs, lirradiation de trois chambres &ifimss CFUT/C3 dans le canal V4 a permis
d’extraire les sections efficaces de fission degxdétats de I'américium-242, avec une
précision de l'ordre de 10 %. Chaque détecteugalétlié a une tache particuliere, a savoir :
la mesure du flux de neutrons, celle des signatsfias et celle du taux de fission recherché.
La mesure de la section efficace de capturédim et de fission de¥?%Am peut se définir
comme un événement notable ici, puisqu’il s’agit ldepremiere détermination de ces
parametres nucléaires dans le domaine d’énergimitpae.

Enfin, une analyse préliminaire a été réalisée gaar résultats qui pourront étre obtenus
suite & I'analyse spectrométrique de I'échantilie?*Am qui a été irradié en 2005 dans le
canal V4. Cette derniere mesure permettra a lad@ipporter une nouvelle validation de
parameétres déja mesurés antérieurement, ainsi gx@later le début du domaine des
résonances. Elle offrira aussi la possibilité @iaitre des paramétres aussi difficile d’acces
que la section efficace de capture de I'état foretaal ***%Am, de méme que la section
efficace de fission dd**Cm. Pour finir, cette expérience sera complétéelgmmesures
réalisées lors de I'expérience MEGAPIE. En effe§cg a une chambre a fissions avec un
dépot d**Am placée au centre de la cible, I'incinérationceé actinide a pu étre suivie dans
un spectre tres proche de celui d'un réacteur GTRMee qui permettra, a terme, de pouvoir
extraire la section efficace intégrale de fissier’&“"Am et?**%Am.
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Chapitre 8

Etude de la transmutation et de I'incinération du @irium-244

Le curium-244 est I'un des actinides mineurs lespiéfaste et difficile a gérer dans I'aval du
cycle électronucléaire. De plus, il est un des pitsdmanifeste de la transmutation de
'américium-241 et du neptunium-237. Or, comme tlassnoyaux de la chaine des curiums,
il existe peu de données attachées a sa sectioaaeffde capture. Or, celle-ci représente une
source d'incertitude notable sur I'évaluation densasse, de méme que sur celle’tiCf,
comme nous l'avons vu dans la premiére partie.

C’est pourquoi, dans l'optique de déterminer saacd@ a étre transmuté et incinéré, nous
avons décidé d'utilisé une chambre a fissionsdrgurps gap réduit CFUT/C7 contenant un
dépbt de curium-244, afin de mesurer sa sectiocae de capture ainsi que son incinération
via la fission du curium-245.

Nous présentons, dans ce chapitre, la descript@iespérience, ainsi que les résultats
obtenus sur la capture du curium-244 et la fissiwicurium-245.

8.1 Présentation de I'expérience

En 2006, une chambre triple corps gap réduit CFUTd€diée a I'étude de l'incinération du
244Cm a été irradiée dans le canal V4 en position25Une masse de (4.22 + 0.04) p&F

a été déposée dans un corps de chambre, tandi®64® + 0.44) pg dé*Cm ont été
déposés sur 'anode d'un second corps de chambrmasse de cet échantillond&m qui

a éteé initialement obtenu auprés du LBNL (LawreBegkeley National Laboratory), a été
vérifiée par spectroscopie et par comptage neutronique et sa compositioopsqpie qui a
été mesurée par spectrométrie de masse est doamgéedableau 67.

Tableau 67 : Composition isotopique de I'échantillo ?*Cm.

243Cm 244Cm 245Cm 246Cm 247Cm 248Cm 238Pu 239Pu 240Pu

0.0757 | 26.20| 1.539 | 2.269 | 0.0841 | 0.0567 | 0.0752 | 0.0113 | 7.83
+0.0014| +0.44| £0.027| £ 0.039| + 0.0015]| £0.0011| + 0.0013| + 0.0002| +0.13

masse (ug

Par ailleurs, il est important de faire remarquas échantillon de curium choisi était 4gé de
plus de sept années depuis sa séparation chindguielle sorte qu'un quart de celui-ci a
réussi a décroitre sur#&Pu durant cette période, soit prés de 8 ug. Unetigéaignificative
de®*Cm fissile (i.e. 1.54 pg) était aussi présente daeemposition isotopique initiale de ce
dépbt, de sorte que I'on a pu déterminer la sedffinace de fission de ce noyau. Pour ce
faire, nous avons suivi le démarrage du réacteliilde

Excepté pour le corps de chambre sans dépdt, extdar a fonctionné convenablement
durant le cycle. En effet, peu de temps apres 8ketires de mise a I'équilibre du coeur, ce
corps de chambre a commencer a présenter un fonetieent erratique, avec plus
spécifiguement une montée rapide du courant déidgassant méme celui des autres corps
2% et **™Cm, avant de subir un claquage définitif au bout28ejours d'irradiation. En
conséguence de quoi, le signal correspondant aaréidéré comme inexploitable pour

'analyse au-dela des deux premiers jours.
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De plus, contrairement a ce qui avait été préditgmmodeles théoriqugsds] les courbes de
calibration n’ont pas présenté de plateau de dainran position 25 cm du canal V4 (cf.
figure 90). En réalité, malgré leur espace intecttbde réduit, celles-ci ont montré un
comportement presque analogue a celui des char@tbtd3/C3, avec plus particulierement
une disparition du plateau de saturation lorsquiesei étaient descendu au-dela de la
position 75 cm du canal V4. Les raisons de cett&ista-vis de la théorie n'ont pas encore
trouvé d’explication précise.
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Figure 90 : Courbe de calibration mesurée sur le eps de chambre®U irradié en position 25 cm,
deux jours apres le début du cycle. On note la digpition du plateau de saturation.
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Figure 91 : Signaux nets mesurés durant les cinquémjours de cycle sur les corps de chambré®¥u
et **Cm (en position 100 cm). Les erreurs de mesure sodé |'ordre du pour mille.

C’est la raison pour laquelle au final, en dépitfaiti que les chambres ont été tout de méme

irradiées en position 25cm, de fréquentes remordéese détecteur en position 100 cm ont
ete effectuées durant le cycle afin de bénéficien dlux plus faible et du régime de
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saturation bien établie a cette position et aitesi@r un moyen de suivre I'évolution des taux
de fissions.

Les signaux nets qui ont été finalement obtenusrig de ce cycle sont présentés dans la
figure 91. Etant donné que la soustraction du eduwta la chambre sans-dép6t n'a pas pu étre
effectuée, du fait de son mauvais fonctionnementlesune valeur constante de 1.78 pA a été
soustraite sur les courarftSU et?**Cm. Celle-ci correspond & la valeur du courantvdélpar

le corps sans-dépot en position 100 cm durantriEmiprs jours d’irradiation.

8.2 Coefficient de calibration et flux de neutrons utilsés dans I'analyse

Contrairement a ce qui avait été réalisé pourrgis thambres CFUT/C3 irradiées dans le
canal V4 en 2005, il n'est pas possible d’ajustecdefficient de calibration de ce détecteur
CFUT/C7 de la méme maniére, étant donné la perteoths sans-dépoét. De plus, bien qu'il
soit possible de calculer par les modéles théosiqurecoefficient de calibrationinsorique =
5.59 pA, l'utilisation de ce dernier a montré uraréade plus de 40 % entre les courants
simulés et ceux mesurés, quelque soit la hautens tacanal V4 a laquelle est placé le
détecteur.

C’est pourquoi, le flux de neutrons a été finalehmmsidéré comme étant constant durant
lirradiation. Le calcul de cette moyenne a étéeetifié en considérant une évolution
exponentielle pour le courant mesuré sur le comsthmbreé>U. En ajoutant une erreur
systématique de 5 % que I'on associe aux incondes¥ariations des courants qui n’ont pu
étre suivies ici, on obtient un flux moyen d@>xsem = (9.683 + 0.1807) T8 n.cm?.s* (yrequit

= 1). Cet ajustement peut paraitre surprenant,t é@anné qu’un tel calcul n'a pu étre
accompli lors de I'analyse des chambres CFUT/CRliées en 2005. En fait, a la différence
de cette derniere expérience, le flux de neutrehsufisamment intense en position 25 cm,
pour que la fonction exponentielle qui décrit I'ég@mment de I'uranium puisse atténuer les
variations de celui-ci.

8 O ——— Signal net U235 (100cm)
NS — — Ajustement exponentiel
7
6—
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Figure 92 : Evolution du courant délivré par le cops de chambre?®*®U et ajustement exponentiel
effectué sur cette courbe. Les barres d'erreurs soiincluses dans la taille des symboles.

Par ailleurs, grace aux remontées effectuées dlgspremiers jours de cycle, le flux moyen
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en position 100 cm a pu étre déduit de celui eritipas25 cm : ©>190cm = (5.401 £+ 0.010)
10" n.cnmi?s™.

8.3 Bilan de sensibilité

Comme le montre la figure 93, le début du cyclelesheilleur moment pour déterminer la
section efficace de fission dt"rCm, étant donné qu'’il s’agit du seul isotope fissibminant
initialement dans la chambre a fissions. C’estaiaan pour laquelle, nous avons décidé de
suivre le démarrage du réacteur.

1
B Courbe(s)
B “4em ofny)
e “%Cm ofn,f)
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_— .24
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Figure 93 : Coefficients de sensibilités des pringaux paramétres nucléaires affectant I'évolution
du taux de fissions du corps de chambre curium.

En outre, il faut attendre la seconde moitié duleymwur que la sensibilité attachée a la
section efficace de capture 8iCm devienne significative. La raison a cela estlguaux de
fissions du®*Pu, formé durant l'irradiation par [&°Pu, rend difficile la mesure de cette
section efficace. Il faut attendre que la consonunatle ce dernier soit suffisante pour
pouvoir distinguer la contribution du taux de fiss du?”Cm formé & partir de la
transmutation df*‘Cm. Néanmoins, malgré cela, les incertitudes desosis efficaces du
240y et dUF*'Pu auront tout de méme un impact certain sur leigich finale avec laquelle ce
parameétre pourra étre déterminé.

8.4 Mesure de la section efficace de fission dd°®Cm lors du démarrage
du réacteur

Le démarrage du réacteur de I'lLL s’est effectuéamnt trois paliers successifs : 10, 30, 45 et
53 MWth. Nous avons suivi cette montée en puissdntefigure 94). Par ailleurs, ces

courbes ont présentés des comportements remarqaiilelinéaires avec la puissance
thermique dégagée par le coeur, ce qui a permialdiiéun rapport direct entre la section

efficace de fission d&®Cm et celle de ¥**U avec une précision de I'ordre de 0.1 % :

Cm245
Cm
r s |

fissions § fission

[N Cm245(0)
us

U5
Tfissions <Ufission>v 425cm EN U5(O)

>V 4,25cm

:ﬂ =1.147+0.0010 (11)
uUs
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Le temps de démarrage étant relativement courtnfioins de 2 heures), les concentrations en
24°Cm et®*™U n’ont pas évoluées. La valeur ainsi obtenue pewection efficace de fission
intégrée du®*Cm est de: (1352.4 + 22.7) b. Ce calcul a biendéviment pris en
considération les contributions des réactions dsidns (et les incertitudes associées) des
autres noyaux minoritaires tels qu&iCm, >**Cm, ?**Pu, etc. De plus, l'incertitude indiquée
ici tient compte des indéterminations attachées @ncentrations initiales, ainsi que des
incertitudes des autres sections efficaces.

e signal U235 patier ssmwn] || 1401 [ 000 cmoadsD
B signal Cm244 [ | — Signal U235SD !
(20 palier 45 MWth (20
100~ 1001
é 80 } palier 30 MWth 3 80 ;
s L B
& ool & oo
@ 60 ® 60
40/ a0/
- palier 10 MWth
20— 20
0 L L ‘ L 1 \ 1 L ‘ L 1 ‘ o L L L 1 L ‘ L 1 L L ‘ 1 L L L L L L 1 ‘ L L 1 L ‘ L 1 1 Il
0 20 40 60 80 100 0 10 20 30 40 50
temps (min.) puissance (MWth)

Figure 94 : Evolutions des courants des corps de ambres **U et ***Cm durant le démarrage du
réacteur de I'lLL en fonction du temps (a gauche) iede la puissance (a droite). Les barres d’erreurs
sont incluses dans la taille des symboles.

8.5 Ajustement des données expérimentales

Pour palier l'indétermination du coefficient deibahtion et afin de tirer parti du concept de
triple corps, l'ajustement des paramétres nucléaie été réalisé sur le rapport des
courants nets mesurés, en position 100 cm, des derphambré®™U et**‘Cm :

Cm

Cm
- em t Z<inssion> 250m ENi (t)
p(t) = lcm (t) | Sb Z-flssmns( ) | V 4,25¢ )

l us (t) - l SD Z-zs‘.i_)sions(t) <0-Lf‘ilsssion> ENU 5 (t)

V 4,25cm

Les bénéfices d’'une telle variable sont bien enidadimitation de l'impact de I'inconnue
sur le coefficient de calibration, mais aussi Ipmession des indéterminations liées au
positionnement des chambres a fissions lors desni&®es en position 100 cm. En effet, a la
différence de la position 25 cm ou une entretoisemgt de maintenir le détecteur a une
position fixe, les remontées se font grace a i&atlon d’'un cable sur lequel sont notées les
positions. Etant donné que le moindre millimetrécdrts entre deux mesures peut faire varier
de quelques pourcents la valeur du flux appliques, déviations sont immanquablement
présentes entre deux mesures. Il faut égalemerdargeier que cette variable dépend des
sections efficaces de fission moyennées sur un rilaxwellien, du fait des remontées en
position 100 cm et des sections efficaces de camtifission en position 25 cm dans les
variables d’évolution.

Les incertitudes des parametres non-ajustés quet@ntonsidérés dans cette analyse sont
données dans le tableau 68. Elles ont été calcalémstir des matrices de covarian{ey
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sans tenir compte des corrélations entre noyaux.alaurs, il s’'agit essentiellement de
sections efficaces dirigeant I'’évolution des noyéssiles principaux.

Tableau 68 : Valeurs et incertitudes des paramétresion-ajustés considérés dans la procédure

d'ajustement.

SO oo | (9.683+0.181) 18 *Pus(ny) 279.0+8.4b

“Pys(n,f) 807.8+16.6 b
U o(ny) 73.3+0.8b “*Cmo(n,f) 474.3+189.7 b
U o(n,f) 424.7+43b “Cmo(n,f) 0.813+0.325 b
“Pus(ny) 336.9+12.7b “Cmo(ny) 236.8+94.7b

De plus, 1.5 % d’incertitude a été rajouté sur cleagoint de mesure afin de tenir compte de
'approximation de flux moyen constant (cf. secti®). Cette erreur inclue également les
fluctuations du signal du corps SD, qui ont étéstbérée comme étant similaires a celles qui
avaient été mesurée lors de l'irradiation des chrama fissions CFUT/C3 dédiée a la mesure
de l'incinération de F*'Am.
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Figure 95 : Rapport du signal net du corps de chanme #*/Cm sur celui du®**U mesuré et ajusté.

Comme pour les analyses précédentes, I'ajustemétd aéalisé en deux étapes, avec tout
d’abord une évaluation des erreurs corrélées eldse parametres ajustés, puis la
détermination des incertitudes générées par lemgdres non-ajustés. La figure 95 montre
les courbes de rapports mesurés et ajustés. Larwddda section efficace intégrée finalement
obtenue estde : (19.11 + 2.67) b. Malgré les neodms difficultés rencontrées, il est
possible de faire remarquer que I'incertitude n@ésente que 14 % de la valeur finale. Cette
valeur est probablement surestimée compte tenudagprbximation de flux constant. Une
meilleure paramétrisation de celui-ci permettrairéduire I'erreur globale.

8.6 Normalisation au point d’énergie thermique

Lors de la normalisation des deux valeurs acques la section efficace de capture du
24Cm et de celle de fission dif®Cm, I'impact des incertitudes attachées aux prezsiér
résonnances a été évalué pour ces deux paramédsesrreurs qui ont été ainsi calculées par
méthode Monte-Carlo, sont respectivement: 7 % .ét%. L'incertitude générée sur la
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section efficace de capture dtfCm est notablement élevée du fait de I'importaneelad

premiere résonnance dont la largeur radiative) (est définie a 10 % pres. Or, cette
résonnance joue un role trés important, puisqeeddion efficace intégrée dans le flux de la
position 25 cm du canal V4 dépasse la valeur mdiemele de plus de 40 %. En tenant
compte de ces indéterminations, les valeurs etierfanales sont données dans le tableau 69.

. EHDF/B-VII.B: Cm-244(H,GICM-245
104 - 0O 1978 Gaurilou

<» 1971 Moore

10

Cross Section (bharns)

107= 10— 1 10 10=
Incident Energu (el)

Figure 96 : Section efficace de capture évaluée (EW/B-7.0) du curium-244 entre 1G eV et 100
eV. Les points de mesures absolus (i.e. non moyesndur un spectre) extraits de la base
CSISRS/EXFOR sont aussi représentés sur cette figu

8.7 Discussions sur les résultats

Les erreurs attachées & la section efficace deieapiu®*‘Cm et a la section efficace de
fission du?**Cm sont respectivement de 15.8 % et 3.4 %. Bien’grreur soit grande pour la
section efficace de capture, celle-ci rentre tautrteme en désaccord avec I'évaluation de la
base de données JEFF-3.1. En contrepartie la mestiren accord avec les bibliothéques
ENDF/B-VII.O et JENDL-3.3 qui se sont basées suwdéeur mesurée par Gravilf108]:
(15.2 £ 1.2) barns. Celle-ci constitue pour le motrie seul point de référence absolue dans
le domaine d’énergie thermique.

Tableau 69 : Valeurs et erreurs finales des sectisrefficaces de capture et de fission mesurées au
point thermique. Les valeurs évaluées pour les trsibibliothéques les plus communes sont aussi
présentées, ainsi que les déviations minimales earimales de ces derniéres avec les mesures.

“Cmo(ny) “*Cmo(n,f)
section efficace mesurde 13 gy 4 55| 19435+ 6541
Ova(25cm), 25meV
ENDF/B-VII.O 15.18 b 2149.1b
JEFF-3.1 10.40 b 2149.1b
JENDL-3.3 15.11b 214150Db
[mesure/évaluation] 8.4 % 9.6 %
déviation minimale
[n)e_su_re/ evalu_atlon] -33.6% 9.6 %
déviation maximale

En ce qui concerne la section efficace de fissiofi"®Cm, celle-ci connait des écarts avec les
bibliothéques de plus de 10 % et n’est notammest quanpatible avec ces derniéres. Il
semblerait que ces trois évaluations se soien&ndur la mesure la plus récente fournie par
Browne en 1978109] : (2143 + 58) b. Néanmoins, cette derniere n'est gpmpatible avec
les résultats obtenus peu de temps avant par Gafailo] : (1900 + 100) b, et par
Benjamin[111] : (2018 £ 37) b, alors que la valeur mesuré€esitl En conséquence de quoi,
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il est possible d'affirmer que les valeurs insaitdans les bases de données actuelles
surévaluent tres certainement la section efficaebe.

8.8 Conclusions

L’étude de lincinération d**Cm dans les flux thermique a pu étre réalisée ggce
lirradiation d’'une chambre a fissions triple corgap réduit CFUT/C7 dédiée dans un flux
d’environ 10° n/cnf/s. Ceci a pu étre réalisé malgré la perte de éanthe sans dép6t qui

mesure la participation des signaux parasites.

Les informations qui ont pu étre extraites des aignmesurés se sont révélées suffisantes
pour permettre d’'ajuster les deux parameétres rehber a savoir : la section efficace de
capture dif*Cm et la section efficace de fission oCm. Cette derniére a d’ailleurs pu étre
caractérisée avec une precision de 3.4 % a tréyergvi du démarrage en palier du réacteur.
En ce qui concerne la section efficace de capturé*Cm, la précision obtenue sur ce
parameétre est moindre : 15.8 %, du fait des proéferancontrés durant le cycle, ainsi que de
par la présence non-négligeable’®u, fils de décroissance &tiCm.

Néanmoins, malgré cela, ces deux nouvelles valeamstituent un apport non-négligeable

pour les bases de données évaluées, puisque dhasnttent toutes deux des écarts

significatifs avec celles-ci, sans pour autant @mmpatibles avec une partie des mesures
plus anciennes.

De plus, cette expérience a également permis detéaiser le potentiel de transmutation et

d’incinération d’un échantillon d&“Cm agé de plus de 7 ans irradié durant 50 jours dan
flux intense et fortement modéré, a savoir respentent : 27.3 % et 23.8 %.
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Chapitre 9

Etude de la transmutation du californium-249

Le californium-249 (T, = 351 ans) constitue un des éléments clés sittré &nfin de la
chaine des isotopes du curium, via notamment leodSsance successive du curium-249,T
= 64.15 min.) et du berkelium-249J= 320 jours), et le début de celle des califorrsyuaf.
figure 97). De plus, bien que formé en bien faifplentité dans les combustibles UOX et
MOX irradiés, ce noyau posséde un potentiel radiqte aussi développé que celui de
'américium-241.

Au vue de ces deux constations, un intérét particelest développé quant a la mesure de la
transmutation de ce noyau dans le cadre du prajatIMCA. L'étude correspondante a été
réalisée en 2005, grace a l'utilisation coupléeébdnc spectroscopique et du spectrométre de
masse LOHENGRIN112]. L'objectif était de mesurer la section efficace dapture et
d’absorption dif*°Cf. En effet, ce noyau qui est intimement lié & pére, 1e*Bk, est aussi

un point de passage obligatoire en direction dasté?>*Cf. Or, sa section efficace de capture
est tres mal définie (cf. figure 104).

(96,908 %)
a a a a
13.08 années 2.645 années|
249 250 251 252
a3 Cf 33 Cf 33 Cf 33Cf
B - B - (3.092 2%)
_ fission spontanée
320 jours 3.217 heures :
(g “hen
(Ciom ——{ 7tem )

Figure 97 : Représentation simplifiée de la chainisotopique des isotopes du californium, ainsi que
de sa formation via la fin de la chaine des isotop&lu curium et du berkélium.

Cependant, malgré le fait que la section efficazeapture de ce noyau ait pu étre déterminée
avec précision, la section efficace d’absorptioa pu étre mesurée a cause des effets
observés de perte de masse du dépot cible duiraadliation.

9.1 Présentation de I'expérience
9.1.1 Méthodologie

Un échantillon de (4.400 + 0.014) pg decf qui a été également obtenu auprés du LBNL a
été déposé sur un support de Nickel et irradiéoempagnie d’'une pastille de ACo dans le
canal H9. Cette derniére, placée & moins de dentinugtres de I'échantillon, a pour objectif
d’offrir une mesure précise (i.e. spectroméfiale la fluence subie lors de I'irradiation. Par
ailleurs, la détermination des quantités des difies isotopes de californium présent dans la
cible avant et apres irradiation est essentiellémélisée par spectroscopie

La procédure expérimentale a été scindée en tlasgs successives distinctes. En premier
lieu, une caractérisation isotopique de I'échamtilh été accomplie par spectroscopie alpha et
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gamma. La mesure de la section efficace de capwfé’Cf a été ensuite réalisée via une
irradiation courte de deux heures dans le canalafid,de former une quantité suffisante de
250cf. Enfin, la mesure de la section efficace d’aption du?*°Cf a été planifiée selon une

seconde irradiation de plus de 18 heures.

En fait, ces durées ont été optimisées de facimitet la formation de>'Cf et de®*Cf lors

de la transmutation d&*Cf. Ce point est effectivement particuliérement amant, étant
donné que les raies d’émissions alpha des isotpeslifornium sont trés proches les unes
des autres (cf. tableau 70). La pollution (avanaptes irradiation) efr’Cf ou en®>*Cf peut
dégrader la mesure des activités alph&*dTf et du®°Cf.

Tableau 70 : Energies et intensités des principalesies a des quatre isotopeg*® % 1 28f, |es
durées de vie de ces noyaux sont aussi indiquées @eut remarquer le chevauchement des raies
des noyaux®' %€t avec celles des isotopés” *Tf.

249Cf (Ty, = 351 ans)| ®°Cf (Ty, = 13.08 ans] *'Cf (T, = 898 ans)| ®°Cf (T, = 2.645 ans
5679.3 keV] 35%
5813.3 keV| 82.29 5854 keV 27 %
5989.1 keV| 15.1 %
6030.4 keV| 84.6 % 6016 ke\* 11.6 p6075.8 keV | 15.7 %
6118.2 keV| 84.279

La figure 98 montre les résultats des activikesimulées pour les quatre isotopes du
californium durant les deux phases d'irradiation@ngiées. On peut remarquer
qu'effectivement sur les 20 heures totales d'imtidh, les activités de®" *Tf sont
complétement négligeables en comparaison de aks® >°>Cf.
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Figure 98 : Simulations des activités des quatre isotopes de californiums durant les dewphases
d’irradiations. Les émissions de$>" ®Tf sont ici totalement négligeables.

9.1.2 Etalonnage en énergie des détecteurs
Avant toute opération, les deux détecteurs Si (spsmpien) et Ge (spectroscopig ont été

tout deux calibrés en énergie. Le détecteur Gé @tétonné avec une source d’europium-152
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et de cobalt-60 dont les activités sont connue2a % (i.e. a &). Bien que seule la position
75 cm ait été utilisée pour les mesures, difféeptasitions (i.e. distance cible/détecteur) ont
été calibrées durant cette opération. Au finaffitacité totale (intrinséque et géométrique) a
1173 keV pour la position de mesure est de 2.68(%)% pour une résolution de 2 keV a
cette énergie.

A contrario, la calibration du détecteur Si a dféauée directement sur le speatrémis par
la cible de?*°CH. Les trois raies qui on été utilisées pour ceftération sont les deux raies du
249Cf 4 5813.3(10) keV {I= 82.2(5) %) et & 6193.8(7) keV\, & 2.46(2) %), ainsi que la raie
principale du*°Cm & 5362.0(7) keV {I= 93.2(5) %), qui est également présent danspétdé
comme nous le verrons dans la section suivante.

9.1.3 Caractérisation isotopique de la cible avant irradation

Tableau 71 : Energies et intensités des raiesdu **°Cf évaluéeq75] et mesurées durant I'opération
de calibration du détecteur Si.

valeurs évaluées valeurs mesurées
énergie (keV)| intensité| énergie (keV)| intensité
5849.3(10) 1.43(2) 5850.18(5 1.540(p)
5903.2(10) 3.21(3) 5903.84(3 3.256(8)
5946.0(10) 3.33(3) 5945.94(1 3.412(%)
5999.6(20) 0.026 5997.10(39) 0.0464(8)
6071.9(20) | 0.346(7) 6074.45(11)| 0.347(2
6139.3(7) 1.33(1) 6139.81(4) 1.316(3)

Afin de s’assurer de la pureté du dépbt, une aaapectroscopique ety a été réalisée sur
celui-ci avant son introduction dans le canal duliation H9. Cette mesure qui a duré plus de
deux jours, a permis de caractériser le conteaty du dépdt ainsi que de repréciser quelques
intensités de raie dif°Cf (cf. tableau 71).

10
- 290 : 5813.3(10)
- 82.2(5) %
1=
3z E 30f - 5795.5(10)
[4) 249
O — 4.69(5) % Cf.'6193.f(7)
= b #2Cf :5903.2(10) ——
(4] o,
2107 *Cr :5694(2) 0% 290 £ 6139.3(7)
& . Q) % 1.33(1) %
8 oL s
210 E & ) % 29Cf : 5849.3(10)
v o 1.43(2) %
3 [
= el 29Cf : 5946.0(10)
10 3.33(3) % 2301+ 6071.9(20)
HE\I %
\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\‘""l\
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Figure 99 : Spectroscopien mesurée pour le dépdt cible avant irradiation. L’@esemble des raies
détectées entre 5400 et 6200 keV appartiennent exsivement au**°Cf.

Ces énergies et intensités mesurées restent carbegativec les évaluatiolfigs]. De plus, la
caractérisation a permis de mettre en évidencelgdECf était dominant avec une faible
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contamination eA*Cm (~ 7 % en nombre d’atomes) qui est le fils deraiésance d&*°Cf.

Néanmoins, il ne représente pas une menace pouesare étant donné que ces principales
raies alpha, ainsi que celle de son successeuronée [€?*°Cm sont trés éloignées (i.e. ~
5300 keV) de celles des isotopes du californium.ples, les durées de vie des noyaux de
curiums sont au moins dix fois plus élevées quiesales californiums. Par ailleurs, aucune
contamination dé>°Cf, 2>’Cf ou®“Cf n’'ont pu étre mise en évidence.

9.1.4 Irradiation courte de 2 heures

Suite a cette premiére étape de caractérisatidopisme, I'échantillon et le moniteur de
cobalt ont été placés dans le canal H9 pour y suiwrirradiation de deux heures, afin de
générer une quantité significative @&Cf (cf. figure 98).

Deux jours de refroidissement ont été ensuite sades afin de réaliser les mesures
spectroscopiques, de facon a laisser décroitrendgaux a durée de vie courte présents
essentiellement dans la matiere du porte écham#@tajui dominent le taux de comptage des
détecteurs Si et Ge.

Suite a cette phase de repos, la spectroscogeela cible a été effectuée pendant un total de
16 heures. Les spectres ainsi mesurés ont étéignésgeparément toutes les heures, afin de
pouvoir détecter une éventuelle évolution en agivie ces derniers. Néanmoins, aucune
variation significative n'a pu étre mise en évidenC’est la raison pour laguelle, les spectres
ont pu étre sommeés afin d’obtenir une erreur siqtis raisonnable. Comme attendu, il est
possible de distinguer sur ce spectre final lesxdaies principales dé*°Cf (i.e. 5989.1 et
6030.35 keV).

10

*2cm :6112.72(8)

250 .
Cf : 6030.35(20) 74.0(%) %

84.6(12) %

-
<
T

250Cf : 5089.1(6)
15.1(12) %

*2cm : 6069.42(12)
25.0(5) %

taux de comptage (/sec.)

1054005500 5600 700 5800 5900 6000 6100 6200 6300
energie (keV)

Figure 100 : Spectroscopiexr mesurée pour le dépdt cible aprés deux heures d'@diation dans le
canal H9. On distingue clairement les deux raies prcipales du?*°Cf, ainsi que celles dd*Cm.

En supplément, deux raies supplémentaires inatésndont apparues aux environs de 6070
keV et 6120 keV (cf. figure 100). Or, d’aprés lesés de données, seul$fEm et 1e*°Cf
peuvent correspondre & ces énergies. Bien qtéd&semble le plus logique pour expliquer
une telle apparition, sa formation soudaine n'emt pxpliquée ni par les résultats de la
caractérisation isotopique (pasZtCf détecté initialement 1), ni par les calculs daudation.
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De plus, lors de I'ajustement, ces deux raies s¢ sEvélées comme étant les seules pour
lesquelles les formes ne correspondaient pas aveeste du spectre. Leurs formes sont tres
proches d’'une forme gaussienne non-dégradée a éassgie, ce qui peut suggérer un dépbt
fortuit directement sur la surface de la cible. &#eurs, le rapport des intensités de ces deux
raies s’est révélé plus proche de celui des raié&’@m (25 % et 75 %) que de celui des raies
du®%Cf (15.7 % et 84.2 %).

Une des raisons qui a été avancée pour expliqueépét parasite d&“Cm sur la cible est la
potentielle contamination du doigt de gant du caHal lors d’expériences antérieures.
L’hypothése la plus vraisemblable se situe danspamte de masse par pulvérisation lors de
I'étude d’'une cible de plusieurs gramme&*®m par le groupe d’étude du spectrométre de
Lohengrin. Cette hypothése est validée par la po&sde*’Cm ainsi que dé*Pu, en plus
faible quantité, sur le moniteur de flux.

Enfin, afin de connaitre 'ampleur de la fluencebisupar la cible durant cette premiéere
incinération, I'activitéy de la pastill€°Co a elle-aussi été mesurée durant cette périgae, v
notamment ses deux raies de décroissance a 11{8.X8Y et 1332.501(5) keV.

9.1.5 Seconde irradiation de 18 heures suivie par le sgeesmétre de Lohengrin

La cible a ensuite été remise en irradiation, wwsde fois, dans le canal H9 durant plus de
18 heures. Comme expliqué plus haut (cf. secti@ril}.cette période plus longue a eu pour
objectif de consommer une quantité significative’€f. Le parameétre nucléaire qui est
recherché ici est la section efficace d’absorptaiale de ce noyau. Dans ce but, il a été jugé
essentiel de s’assurer qu’aucun phénomene de geentieasse notable ne soit présent durant
les phases d'irradiations. C’est pourquoi, le gpacétre de masse Lohengiiti2] a été
utilisé tout au long de lirradiation pour suivtévolution générale du dépot.

aimant condensateur électrique
focalisant (sélection en charge)
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eéchangeur produits élément
de source defission  compystible

)

i :
L1 |
paroi du position

réacteur J d'irradiation
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Figure 101 : Schéma de fonctionnement du spectromét de masse de Lohengrin. Ce systéeme
permet de suivre I'évolution des produits de fissio sélectionnés en masse et/ou en charges qui sont
émis depuis la cible d'irradiation.

En effet, cet instrument permet de séparer, en endss produits de fission émis depuis la
cible placée dans le doigt de gant H9 et de lesctiit dans une chambre a ionisation. En
sélectionnant une masse, il offre donc la postbde suivre directement la disparition du
249Cf durant cette seconde incinération & traverpieduits de fissions qu'il émet.
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Dans le cas présent, le choix s’est porté suriedyits de fissions de masse A=136, du fait
de leur important rendement*Cf Y(A = 136) = 5.6(20) %. Il n'a pas été jugé ati’opérer
une sélection en charge. Les mesures qui ont é® eecueillies durant les 18 heures
d’irradiation ont montré une évolution trés difféte de ce qui pouvait étre prédit par les
simulations. En réalité, la chute &tICf s’est montrée cing fois plus importante que pedv
(cf. figure 102). Ce constat a été confirmé pasfesctres. mesurés ultérieurement.

21000 mesure effectuée sur LOHENGRIN

———— évolution théorique du 249Cf
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Figure 102 : Mesure de la disparition du?*°Cf lors du suivi de I'évolution des produits de fision de
masse 136 émis depuis la cible a l'aide du spectrétre de masse de LOHENGRIN durant la
deuxieme d'irradiation. On note la chute cing foisplus importante que prévu, ce qui dénote
clairement un effet de perte de masse du dépét cébtlurant les phases d'irradiation.

Or, un tel écart se trouve en dehors de toutegtinmes attachées aux sections efficaces
d’absorption du**°Cf. On peut donc penser & un important effet déepge masse par un
phénomeéne de « sputtering ». Cette dégradatioor@sbquée par les produits de fissions qui
en sortant de la cible éjectent également d’awdatesies du dépbt (environ une dizaine par
produit de fission). En conséquence de quoi, dudfal’incapacité de pouvoir quantifier avec
exactitude la proportion de cet effet sur la mesilre’est révélé impossible d’extraire la
section efficace d’absorption dtiCf.

9.2 Analyse des résultats obtenus suite a la premiergadiation
9.2.1 Mesure du flux de neutrons

La fluence subie par I'échantillon d@°Cf, lors de lirradiation, a été déterminée par
spectroscopig sur la pastille de cobalt (Al-Co contenant 1 %o d20). Aprés correction de
I'efficacité totale de détection (intrinséque ebgétrique), une activité de (45187 + 361) Bq

a été extraite des deux raiesd@o. Or, étant donné que la quantité®d@o qui a disparue
pendant les deux heures d'irradiation est faibl&@2 % de la masse initiale d&Co) et que

le temps de repos, de deux jours, est négligeaand la durée de vie de ce noyayFE
5.2714 années), la concentration YGo mesurée aprés ce délai peut étre calculée par la
formule simplifiée suivante :

NCOGO(tl) = NC059(t = 0) EQJCOSQ(n!y»Hg mcb>t |:ﬂl (13)
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OU Neosdt = 0) désigne la quantité initiale &0, ocosdN;y)>He €St la section efficace de
capture du’®Co intégrée sur le spectre du canal H9det symbolise le flux moyen et le
temps d’irradiation. La pastille a été pesée pldataent au moyen d'une balance
microgrammique. La masse, ainsi obtenue, est @3%.+ 1) mg. En considérant une valeur
de section efficace calculée accesdn,y)>ne = (31.1 + 0.1) barns, on obtient une fluence
totale de (4.74 + 0.10) 3dn.cni?, ce qui correspond & un flux moyen de (6.05 + 011"
n.cm®s®. Lerreur dominante sur ces résultats provient ldecertitude (2%) sur
’lhomogénéité du cobalt dans la pastille d’aluminiu

9.2.2 Ajustement des spectres mesurés sur I'échantillon d&*°Cf
9.2.2.1Modélisation des raies

L’énergie d’'une particule émise lors de la désintégration d'un noyau estatarisée par une
énergie bien définie Equi correspond a la différence d’énergie entrendgau pere et le
noyau fils (dans son état excité ou non). Or, @tiqules étant chargées, elles sont diffusées
par interaction électromagnétique et perdent deefgie lorsqu’elles traversent de la matiére.
Dans le cas présent, les pics mesures sur lesspegrésentent généralement « une traine »
en dessous de I'énergig Gui dépend de I'épaisseur du dépbt et de la rdéftustbn dans le
détecteur. En conséquence de quoi, cette partipides ne peut étre modélisée uniquement
par une forme gaussienne. C’est pourquoi, une soagnguatre fonctions exponentielles
croissantes a été rajoutée en convolution a latifomgaussienne du pic, dont la largeur
correspond a la résolution du détecteur :

(BB’ 4 U-&)

Ey
picavant_irradiation(E) =a Ep (& 20" + z J-p EB| E/HCU_EO) (e 2 mu (14)

i1 o

Oup symbolise le facteur de normalisation du pieaepi, Ai sont des parametres de forme
ajustés. Excepté pour les deux raies principaledumn, ol seule la forme Gaussienne a été
traitée, les parametres ajustés sont communs potest les raies et ont été ajustés sur la raie
principale duf*°Cf.

Par ailleurs, apres irradiation, les activifésty sont tellement importantes, en comparaison a
lactivité a, que des empilements viennent dégrader la zongiadgse trouvant au-dela de
I'énergie k. Pour déduire ces empilements, nous avons rajmgéomme de trois fonctions
exponentielles décroissantes en convolution avegalsssienne de chaque raie. La forme
globale d’un pic s’écrit :

(U-E)

7 B
piCaprés_irradiation (E) = picavant_irradiation (E) + Z jp m @_/‘i[cu_EO) @ 20 mu (15)

i=5 —
9.2.2.2Ajustement des activités di’Cf et du®°Cf aprés 2 heures d'irradiation

Un bon ajustement des empilements est extrémemguriant puisque le pie du >>°Cf est

en partie construit sur ceux de la raie principhlé*®Cf (cf. figure 103). C’est pourquoi, le
spectre a basse énergie (e.g. élecprphotons X,y, compton, etc.) a été utilisé pour
contraindre ces empilements, en supposant notammenttoutes les particulas ont la
méme probabilité de s’empiler avec les événementsadse énergie. Au final, le résultat de
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I'ajustement fournit respectivement un taux de came de (0.1291 + 6) cp.t de (3.169 +

3) cp.§" pour 1e?°°Cf et le**°Cf. Ce taux de comptage est de 15 % inférieur ax taesuré
avant irradiation, ce qui se traduit par une pdeienasse pendant l'irradiation. Ce résultat est
confirmé par I'évolution de I'activité du 2*°Cf durant ces deux heures d’irradiation et a été
confirmeé sur celle de la raiede ce noyau a 388.16(2) keV € 66 %), ainsi que sur celle de
la raie o du ?**Cm & 5362.0(7) keV {I= 93.2(5) %). Par ailleurs, I'activité dfii’Cf est
compatible avec zéro.
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Figure 103 : Ajustement du spectrex mesuré aprés 2 heures pour I'échantillod*°Cf. On note que
les empilements sont correctement décrits par la fetion d’ajustement.

9.2.3 Détermination de la section efficace de capture dti°Cf

Le rapport des deux activités mesurées*tiGf et du?*°Cf sert donc & ajuster la section
efficace de capture dtf°Cf avec le logiciel MERCS. Cette observable présdiatvantage
d’étre insensible aux effets de pertes de massedemips mort, de positionnement du
détecteur, etc. Seules les erreurs de modélisdti@pectre, les incertitudes attachées aux flux
de neutrons et aux autres sections efficaces delaes isotopes persistent. En considérant
une erreur de 10 % pour les paramétfésf(n,f) [113] et >>°Cf(ny) [114], on obtient pour la
section efficace de capture duCf intégrée sur le spectre du canal H9 : (308.62} B. Bien
gue cette valeur prenne en compte l'incertitudéuude neutrons mesurés, celle-ci reste tout
de méme_préliminaireétant donné que les erreurs de modélisation né sas encore
incluses.

9.2.4 Normalisation au point d’énergie thermique

Pour finir, la valeur normalisée au point d’énerthermique de cette section efficace est
estimée a: (384.3 £ 8.2) b. Aucune erreur suppidaire n’a été considérée durant cette
normalisation. Ce point est critiquable, étant dbrmqu’'aucune largeur radiativiey n’est
définie. Néanmoins, les résonnances ont déja @tetéaisées pour la section efficace de
fission correspondante, sur I'ensemble du domaiéeetigie d’intérét pour cette mesure (cf.
figure 104).
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9.2.5 Discussions sur les résultats

Bien que ces résultats soient préliminaires, idég possible de faire remarquer que la valeur
obtenue dévie de plus de 30 % avec les bases aeewicf. tableau 61). De méme, on note
des écarts importants avec la mesure réalisée pail@ en 1976113] : (530.33 = 33) b,
ainsi qu’avec celle effectuée par Halperin en 1@172] : (478 £ 25) b (valeur maxwellienne).
De tels décalages n’ont, pour le moment, pas tdigxplication.

Tableau 72 : Valeur mesurée au point thermique pouta section efficace de capture d&*°Cf. Les
valeurs évaluées pour les trois bibliotheques leslys communes sont aussi présentées, avec
également les écarts minimaux et maximaux de cesrdi&res vis-a-vis des résultats finaux.

“°Cf o(ny)
valeurs mesurée 384.3+10.2 1
OHg, 25meV
ENDF/B-VII.O 498.65 b
JEFF-3.1 506.12 b
JENDL-3.3 504.40 b
[n@e_sure/eve}lqatmni 29.7 %
déviation minimale
[rr]efsu_re/evalugtlon 31.7 %
déviation maximal

9.3 Conclusions

Cette expérience s'est fondée sur deux irradiasoicsessives d'un échantillon féCf dans

le canal H9. Préalablement, la pureté isotopiqueeddernier a été validée par des mesures
spectroscopiques alpha et gamma. Bien que quelmuesents dé*°Cm aient été détectés,
cet actinide n’a pas représenté une réelle meoasel suivi de I'évolution.

EHDF/B-VII.B: Cf-249(H,F)
EHDF/B-VII1.B: Cf-249(H,GICF-258

1w |
[ = 98-CF-249(H.F),.SIG

e 98-CF-249(H, G)98-CF-258, ,5IG

Cross Section (barns)

1 s s L s PR s s PR
10~= 10~ * 1 10
Incident Energy (el)

Figure 104 : Sections efficaces de capture et dedion évaluées (ENDF/B-7.0) dt{°Cf entre 10° eV
et 10 eV. Les points de mesures absolus (i.e. noroyBnnés sur un spectre) extraits de la base
CSISRS/EXFOR sont aussi représentés.

Suite & la premiére irradiation de 2 heures, laumesle la quantité d&°Cf formé a été
effectuée avec succes par spectroscapi& contrario, du fait de phénomeénes de pertes de
masse conséquent qui ont été mis en lumiére lorsuili de I'évolution du®*°Cf sous
irradiation par le spectrométre de masse Lohendaingdisparition du®*°Cf n’a pu étre
guantifiee. En conséquence de quoi, la sectiorcaafd d’absorption associée n'a pu étre
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définie.

Néanmoins, malgré cet échec, une nouvelle valeur [pcsection efficace de capture a pu étre
ajustée sur les résultats obtenus lors de la prenri@diation. Or, cette mesure a notamment
présentée des écarts de plus de 30 % avec lesdmdesnées et les deux mesures qui ont été
effectués antérieurement sur ce parametre. Lesnside telles déviations n'ont pu étre
expliquées a ce jour. C'est pourquoi, des mesuipplédmentaires seront nécessaires pour
confirmer ou infirmer la validité de cette nouveligeur.
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Conclusions

La transmutation des déchets radioactifs de haiigitaé et a vie longue représente un atout
considérable dans la mise en place d'une utilisatiorable de I'énergie nucléaire. Elle
permettra notamment la réduction des charges thesasiet radiotoxiques des flux de déchets
qui seront introduits dans les sites de stockagengmeent. Néanmoins, afin qu'un tel
processus puisse étre mis en place de maniéretigffede nombreuses études restent a
effectuer. Or, ces derniéres s’'appuient en granaitiepsur des travaux de simulation
numérique utilisant des bibliothéques de donnéedéaines, évaluées a partir de mesures
expérimentales. A chacune de ces données estiéssme incertitude qui se répercute sur
les résultats des simulations. Dans le cas desngaires nucléaires des actinides mineurs, ces
incertitudes peuvent se réveéler particulieremepiortantes en comparaison avec les actinides
majeurs et leurs isotopes, tels que I'uranium etdéonium.

Aussi, dans I'objectif de mettre en lumiere lesapagtres nucléaires ayant le plus d'impact
sur les incertitudes associées a la transmutagofAm et du®*'Np, des calculs d'erreurs
ont été réalisés avec le logiciel MER{B8]. Ces derniers ont été effectués pour trois spectre
de réacteurs spécifiqgues : EFR, GT-MHR et HI-HWResGlux ont été choisis de telle
maniére a ce que chacun d’entre eux corresponde domaine en énergie représentatif, a
savoir respectivement : rapide, épi-thermique etntique.

En premier lieu, les évolutions des grandeurs érétt (taux d’incinération et de

transmutation, potentiel radiotoxique, activitésphal et fission spontanée) pour la
transmutation de #*'Am et du®*'Np ont été effectuées dans chaque spectre pour laffr

meilleure description possible des phénoménes migee et afin de pouvoir mettre en
évidence les noyaux contribuant majoritairement paobentiels radiotoxiques et aux activités
alpha et fission spontanée a court et moyen termedg I'ordre de quelques siecles).

Les calculs d’erreurs ont ensuite été réalisésritspris en considération les incertitudes de
plus de 250 paramétres différents. Les résultatenols ont notamment montrés que les
erreurs calculées pour ces grandeurs peuvent@tsgguentes, et plus particulierement pour
les noyaux contribuant majoritairement au potemnéeliotoxique et aux activités alpha et
fission spontanée tels qué*Pu, 24> 244 2%Em 52Cf. Ces incertitudes sont généralement le
résultat d’un nombre limité de sections efficaces.(*** 2™ 2*Am(ny), Z%®Pu(ny), ***
24Cm(ny), etc.) qui dépendent du noyau et du spectre lggugl la transmutation est opérée.
Les erreurs intégrées de ces parameétres ont déranatysées en énergie, afin de souligner
les domaines sur lesquels, il faudra porter ndtemtion pour de futures mesures, en fonction
du scénario d’incinération choisi.

Aussi, c’est a la vue de ces conclusions que eiffias campagnes expérimentales ont été
menées dans le cadre du projet mini-INCA, notamnsent/’étude de la transmutation de
I"2Am, du?*Cm et du®*°Cf. Celles-ci ont été accomplies dans le réactebaut flux de
neutrons fortement modéreés de I'Institut Laue-LamgeTrois canaux d’irradiations : T4, V4
et H9, et différents systemes de mesures : chandbffession simple et triple corps, banc
spectroscopique/y, ou encore spectrometre de masse, ont été utiessdifférents canaux
permettent I'accés a différents spectres et intémsie flux de neutrons, tandis que chaque
systeme de mesure a un role et des capacités deenspecifiques.

Par ailleurs, les données obtenues lors de cesierpés ont fait I'objet d’analyses completes
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et rigoureuses. Celles-ci ont notamment été réis®ec l'utilisation d’outils numériques

(programmes MERCS, MCNP) et d’outils théoriquesettioients de sensibilités, théorie des
perturbations) dans I'objectif d’extraire avec laileure précision possible les parametres
nucléaires d’intérét.

Cette méthodologie a été notamment validée sualjae d’un échantillon d&Th irradié en
positions 25 cm du canal V4. En effet, quatre sestiefficaces de capture ont ainsi été
extraites au point d’énergie thermique, & savdiesales noyaux*2Th, 2*Pa, > et >*U.

Les valeurs obtenues pour celles?dTh et de [***U différent de moins d’un pourcent des
valeurs recommandées dans les bases de donnéesitrién les nouvelles mesures de la
section efficace de capture tiiPa et de F*'U permettront d’améliorer les évaluations de ces
noyaux dans les bibliotheques.

Suite & cette validation, I'étude sur la transmatatet l'incinération de P*Am a été
introduite. La premiére, basée sur l'irradiationpliesieurs échantillons dans les canaux T4 et
H9, a permis d’extraire divers paramétres essentidh transmutation d&f'Am, tels que le
rapport d’embranchement isomérique et la sectifinagke de capture de ce noyau. De plus,
grace a cette mesure, il a été également possiéldéterminer les sections efficaces de
capture de P**"Am et du**Cm pour la premiére fois dans ce domaine en énergie

La seconde expérience mise en place était l'irtetiade trois chambres a fissions simple
corps en position 100 cm du canal V4. Les taux idsidns des états fondamental et
métastable de4*2Am ont ainsi pu étre suivis a travers les couraétsités par ces détecteurs.
Ainsi, les deux sections efficaces de fission gpomdantes ont pu étre extraites, avec des
précisions proches de 10 %. D'ailleurs, la meseréadection efficace de fission d&4"Am

a mis en évidence une possible sous-estimatiovalears évaluées. En ce qui concerne, la
section efficace de fission dé*%m, il s'agit de la toute premiére mesure de capetre
dans le domaine d’énergie thermique.

Enfin, la derniére expérience de cette campagn&?8tm fut l'irradiation d’un échantillon

en position 25 cm du canal V4, sous I'influence liasts flux de neutrons. Bien que I'analyse

de masse de cet échantillon n’ait pas encore atisée, I'étude préliminaire a montré que les

résultats donneront accés a d'autres parameétresmeola section efficace de capture du

2429\m ou la section efficace de fission d{fCm. Cette expérience permettra aussi de
guantifier avec plus de précision l'impact des pegas résonnances sur certaines des
sections efficaces mesurées précédemment.

La campagne expérimentale sur la transmutatiofflm a été réalisée a travers lirradiation
d’'une chambre a fission triple corps gap réduitpesition 25 cm du canal V4. Pour la
premiere fois, le démarrage en palier du réacteurldL a été suivi, ce qui a notamment
permis de mesurer la section efficace de fissioA*dIm avec précision. De plus, bien que
ces nouvelles chambres aient présenté quelquesepred de fonctionnement, le suivi des
évolutions du courant débité durant les cinquantesj d’irradiation a tout de méme permis
d’extraire la section efficace de capture*ficm.

Enfin, la derniére campagne sur la transmutatidiineinération du?*°Cf était constituée de
deux irradiations successives dans le canal H9premiere irradiation de deux heures a
permis de mesurer par spectroscopi& section efficace de capture SiCf a travers la
mesure de la quantité d&Cf formé. En revanche, la seconde irradiation dadifes n'a pas
offert la possibilité de mesurer la section effeatabsorption d3*°Cf & cause de la perte de
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matiére observée avec le spectrométre de massaduime

Au final, sur I'ensemble de ces trois campagngsarametres nucléaires ont pu étre mesurés
sur différents isotopes d’américium, de curium etadlifornium. Chacune de ces mesures
posséde un réel intérét pour 'amélioration etdidation des bases de données, en amenant
notamment certaines corrections sur les valeues eéduisant les incertitudes sur le domaine
d’énergie thermique. Ces mesures ayant été effested spectre thermique, elles ont un
intérét tout particulier pour la transmutation dées réacteurs modérés (e.g. GT-MHR) ou
dans les cibles a spectres modérés. Pour ce deasiepn peut citer les expériences ECRIX
[115] et PROFIL-M[116] réalisées dans le réacteur rapide PHENIX. Ces @&pgriences
corroborent I'hypothese selon laquelle la transmatades actinides mineurs dans les
réacteurs rapides est nettement ameéliorée darfiigdscalement modérgs17].

Pour finir, comme nous avons pu le constater, saut®ilan sur I'impact des incertitudes des
données nucléaires sur la transmutatiorfdm et du®*'Np, de nombreuses mesures sont
encore nécessaires afin d’abaisser les incertitstesles simulations. On peut citer par
exemple, la capture dti®Pu qui est effectivement une source d'incertitudeable pour la
transmutation di#*'Np et dans une moindre mesure pour celle tféAm. D'une maniére
générale, toutes les sections efficaces de capieseisotopes de la chaine du curium : du
24%Cm au**®Cm et du californium sont essentiels dans la foionadu ?*°Cf et des sources de
neutrons.

Ces expériences sont nécessaires pour amélioréages de données a basse énergie. Des
mesures sont également indispensables a plus rengeges et plus particulierement dans le
domaine des résonnances. En effet, comme il acétigsé dans I'étude d’impact, cette
région est mal définie pour les sections efficatesapture des actinides mineurs et se révele
pourtant essentielle pour la transmutation danspestres moins modérés voir rapides.

Ce n'est qu'avec de tels efforts de mesure querpcéire mis en place avec efficacité et
rentabilité la transmutation des déchets nucléamessi qu'un développement durable de
I'énergie nucléaire. Le rejet d’'une telle politigpérenne ne ferait que rendre plus grand le
poids que devront supporter les générations futlréssserait également le nucléaire comme
une source d'énergie non-profitable, du fait dessoarces limitées eff®U. En réalité, a la
consommation actuelle, I'épuisement des ressoutotdes estimées est envisagé aux
environs de 207{119].

Or, seules les énergies renouvelables et nucléaeagent offrir une porte de sortie face a la
problématique de I'épuisement des ressources égssilux changements climatiques, a la
consommation énergétigue mondiale croissante, ajush I'établissement du vecteur
hydrogene comme nouvelle source d’énergie pouraesportg120].

« On ne devrait jamais tourner le dos a un dangeurptenter de le fuir. Si vous le
faites, vous le multiplierez par deux. Mais si véafrontez rapidement et sans vous
dérober, vous le réduirez de moitigwinston Churchill.
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Annexe : Les incertitudes des données nucléaires

Les tableaux qui sont donnés dans cette annexgri¢sent les valeurs et les erreurs utilisées
dans I'étude d’'impact des incertitudes des donnéekaires sur les grandeurs d’intérét pour
la transmutation de?Am et du®*'Np. Ces erreurs ont été calculés a partir de liéatin

« ANL covariance matrix $74], ainsi que celles des paramétres de décroissatregt®de la
table évaluées des isotopes du « LBNL (Lawrencd&edbey National Laboratory) isotopes
project »[75]. Les autres parameétres qui n’étaient pas initiatgnprésents dans ces deux
évaluations et pour lesquels une erreur de + 108% appliquée, ne sont pas présentes ici.

Simulation EFR

. valeur erreur . valeur erreur
. section o . . section o -
actinide efficace initiale associée actinide efficace initiale associée
(barns) (barns) (barns) (barns)
Th-232 o(n;y) 1.090970 0.436388| Pu-241 o(nyy) 0.446240 0.066203
Th-232 o(n,f) 0.071278 0.028511| Pu-241 o(n,f) 2.534010 0.260669
Th-232 o(n,2n) 0.001209 0.001209] Pu-241 o(n,2n) 0.004990 0.004990
U-233 o(ny) 0.275502 0.038089| Pu-242 o(ny) 0.450244 0.051770
U-233 o(n,f) 2.760070 0.284574| Pu-242 o(n,f) 0.274003 0.030014
U-233 o(n,2n) 0.001014 0.001014| Pu-242 o(n,2n) 0.001372 0.001372
U-234 o(ny) 0.616856 0.118503| Am-241 o(ny) 1.730680 0.173068
U-234 o(n,f) 0.345783 0.069157| Am-241 o(n,f) 0.287791 0.029433
U-234 o(n,2n) 0.000484 0.000484] Am-241 o(n,2n) 0.000196 0.000196
U-235 o(n;y) 0.569455 0.053519| Am-242m o(nyy) 0.416244 0.166498
U-235 o(n,f) 1.938810 0.081760| Am-242m o(n,f) 4.091730 0.626747
U-235 o(n,2n) 0.002281 0.001141] Am-242m o(n,2n) 0.002286 0.002286
U-236 o(n;y) 0.444986 0.069074| Am-243 o(nyy) 1.540190 0.159177
U-236 o(n,f) 0.109072 0.021814|] Am-243 o(n,f) 0.212331 0.021258
U-236 o(n,2n) 0.002116 0.002116] Am-243 o(n,2n) 0.000794 0.000794
U-238 o(n;y) 0.341362 0.011445| Cm-242 o(nyy) 0.343478 0.137391
U-238 o(n,f) 0.046207 0.002324| Cm-242 o(n,f) 0.177411 0.070965
U-238 o(n,2n) 0.002749 0.000825] Cm-242 o(n,2n) 0.000054 0.000054
Np-237 o(n;y) 1.597620 0.159762| Cm-243 o(nyy) 0.553549 0.221419
Np-237 o(n,f) 0.336539 0.041653| Cm-243 o(n,f) 2.924720 1.169888
Np-237 o(n,2n) 0.000767 0.000767] Cm-243 o(n,2n) 0.000634 0.000634
Pu-238 o(ny) 0.754236 0.120035] Cm-244 o(ny) 0.857392 0.342956
Pu-238 o(n,f) 1.141250 0.194613| Cm-244 o(n,f) 0.441373 0.176551
Pu-238 o(n,2n) 0.001438 0.001438] Cm-244 o(n,2n) 0.001023 0.001023
Pu-239 o(ny) 0.517284 0.043585|] Cm-245 o(ny) 0.536660 0.214663
Pu-239 o(n,f) 1.827650 0.086950| Cm-245 o(n,f) 2.756820 1.102731
Pu-239 o(n,2n) 0.001078 0.000539] Cm-245 o(n,2n) 0.001099 0.001099
Pu-240 o(n;y) 0.532891 0.072760
Pu-240 o(n,f) 0.395246 0.023816
Pu-240 o(n,2n) 0.000643 0.000643
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Simulation GT-MHR

. valeur erreur . valeur erreur
. section S . . section S .
actinide efficace initiale associée actinide efficace initiale associée
(barns) (barns) (barns) (barns)
Th-232 o(n;y) 4,173650 0.324283| Pu-241 o(nyy) 64.12240 2.190710
Th-232 o(n,f) 0.007351 0.000368| Pu-241 o(n,f) 183.7930 5.390557
Th-232 o(n,2n) 0.001456 0.001456] Pu-241 o(n,2n) 0.001526 0.001526
U-233 o(ny) 11.26060 0.501206| Pu-242 o(ny) 53.38760 2.790404
U-233 o(n,f) 92.49740 3.449173| Pu-242 o(n,f) 0.174835 0.019648
U-233 o(n,2n) 0.000403 0.000403] Pu-242 o(n,2n) 0.000594 0.000594
U-234 o(ny) 38.83390 3.580152| Am-241 o(ny) 185.8090 18.58090
U-234 o(n,f) 0.268094 0.053619| Am-241 o(n,f) 1.258480 0.237670
U-234 o(n,2n) 0.000182 0.000182] Am-241 o(n,2n) 0.000090 0.000090
U-235 o(ny) 16.87960 0.393092| Am-242m o(ny) 224.7060 89.88217
U-235 o(n,f) 75.40610 0.976132| Am-242m o(n,f) 1113.720 56.66741
U-235 o(n,2n) 0.000878 0.000439] Am-242m o(n,2n) 0.000439 0.000439
U-236 o(n;y) 11.97150 0.955500| Am-243 o(nyy) 79.63900 15.77577
U-236 o(n,f) 0.225922 0.045184| Am-243 o(n,f) 0.234701 0.047540
U-236 o(n,2n) 0.000771 0.000771] Am-243 o(n,2n) 0.000349 0.000349
U-238 o(n;y) 9.573270 0.280935| Cm-242 o(nyy) 6.814580 2.725839
U-238 o(n,f) 0.031033 0.001569| Cm-242 o(n,f) 0.475562 0.190224
U-238 o(n,2n) 0.001214 0.000364] Cm-242 o(n,2n) 0.000018 0.000018
Np-237 o(n;y) 56.05530 3.648572| Cm-243 o(nyy) 22.45480 8.981920
Np-237 o(n,f) 0.207344 0.033730| Cm-243 o(n,f) 134.7500 53.90013
Np-237 o(n,2n) 0.000311 0.000311] Cm-243 o(n,2n) 0.000252 0.000252
Pu-238 o(n;y) 59.36870 6.242559| Cm-244 o(nyy) 15.18330 6.073320
Pu-238 o(n,f) 2.953860 0.674201| Cm-244 o(n,f) 0.596156 0.238462
Pu-238 o(n,2n) 0.000581 0.000581] Cm-244 o(n,2n) 0.000398 0.000398
Pu-239 o(ny) 96.03220 2.759860| Cm-245 o(ny) 35.51520 14.20604
Pu-239 o(n,f) 175.8160 3.018919| Cm-245 o(n,f) 229.5150 91.80600
Pu-239 o(n,2n) 0.000465 0.000233] Cm-245 o(n,2n) 0.000393 0.000393
Pu-240 o(n;y) 357.0960 23.42953
Pu-240 o(n,f) 0.322823 0.029995
Pu-240 o(n,2n) 0.000262 0.000262
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Simulation HI-HWR

. valeur erreur . valeur erreur
. section S . . section S .
actinide efficace initiale associée actinide efficace initiale associée
(barns) (barns) (barns) (barns)
Th-232 o(n;y) 6.480600 0.168358| Pu-241 o(nyy) 265.0240 8.039265
Th-232 o(n,f) 0.000876 0.000044| Pu-241 o(n,f) 763.9100 15.91950
Th-232 o(n,2n) 0.000291 0.000291] Pu-241 o(n,2n) 0.000337 0.000337
U-233 o(ny) 35.25600 1.120665| Pu-242 o(ny) 35.96800 1.564892
U-233 o(n,f) 379.8560 8.218109| Pu-242 o(n,f) 0.016119 0.002585
U-233 o(n,2n) 0.000092 0.000092] Pu-242 o(n,2n) 0.000119 0.000119
U-234 o(ny) 80.68510 4,768304| Am-241 o(ny) 480.6960 48.06960
U-234 o(n,f) 0.341556 0.068312] Am-241 o(n,f) 2.543490 0.507276
U-234 o(n,2n) 0.000030 0.000030] Am-241 o(n,2n) 0.000013 0.000013
U-235 o(ny) 69.90980 0.777670| Am-242m o(ny) 1061.550 424.6200
U-235 o(n,f) 400.2010 4.082330| Am-242m o(n,f) 5210.450 260.8409
U-235 o(n,2n) 0.000196 0.000098] Am-242m o(n,2n) 0.000204 0.000204
U-236 o(n;y) 8.916910 0.566350| Am-243 o(nyy) 85.19870 17.00983
U-236 o(n,f) 0.107909 0.021582| Am-243 o(n,f) 0.100109 0.035270
U-236 o(n,2n) 0.000155 0.000155] Am-243 o(n,2n) 0.000056 0.000056
U-238 o(n;y) 6.110860 0.143510| Cm-242 o(nyy) 13.17490 5.269973
U-238 o(n,f) 0.003562 0.000184| Cm-242 o(n,f) 2.102180 0.840870
U-238 o(n,2n) 0.000260 0.000078] Cm-242 o(n,2n) 0.000004 0.000004
Np-237 o(n;y) 139.9170 6.194573| Cm-243 o(nyy) 92.32060 36.92824
Np-237 o(n,f) 0.030624 0.005303| Cm-243 o(n,f) 456.8660 182.7464
Np-237 o(n,2n) 0.000058 0.000058] Cm-243 o(n,2n) 0.000056 0.000056
Pu-238 o(n;y) 370.6880 37.15443| Cm-244 o(nyy) 16.49330 6.597304
Pu-238 o(n,f) 11.46780 2.323961| Cm-244 o(n,f) 0.600030 0.240012
Pu-238 o(n,2n) 0.000086 0.000086] Cm-244 o(n,2n) 0.000073 0.000073
Pu-239 o(ny) 243.8920 5.469156| Cm-245 o(ny) 231.6310 92.65240
Pu-239 o(n,f) 587.6370 6.822407| Cm-245 o(n,f) 1403.030 561.2120
Pu-239 o(n,2n) 0.000107 0.000054] Cm-245 o(n,2n) 0.000089 0.000089
Pu-240 o(n;y) 359.1550 15.04403
Pu-240 o(n,f) 0.103175 0.023418
Pu-240 o(n,2n) 0.000045 0.000045
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Constantes de décroissance

isotope

valeur (8

incertitude (8)

isotope

valeur (8

incertitude (8)

Th-226
Th-227
Th-228
Th-229
Th-230
Th-231
Th-232
Th-233
Th-234
Th-235
Pa-228
Pa-229
Pa-230
Pa-231
Pa-232
Pa-233
Pa-234g
Pa-234m
Pa-235
U-229
U-230
U-231
U-232
U-233
U-234
U-235
U-236
U-237
U-238
U-239
U-240
Np-233
Np-234
Np-235
Np-2369g
Np-236m
Np-237
Np-238
Np-239
Np-2409g
Np-240m
Np-241
Pu-235
Pu-236
Pu-237
Pu-238
Pu-239
Pu-240
Pu-241
Pu-242

Pu-243

3.77901636e-04
4.29471992e-07
1.14877138e-08
2.99243988e-12
2.91383772e-13
7.54470547e-06
1.56331023e-18
5.18047220e-04
3.32885345e-07
1.62710606e-03
8.75185834e-06
5.34835787e-06
4.61065334e-07
6.70467299e-13
6.12407390e-06
2.97406369e-07
2.85245753e-05
9.87389146e-03
4.79354897e-04
1.99180224e-04
3.85698885e-07
1.91012781e-06
3.18788225e-10
1.37968020e-13
8.93956399¢-14
3.12084523e-17
9.38012843e-16
1.18852397e-06
4.91595988e-18
4.92641919e-04
1.36553818e-05
3.19128536e-04
1.82330382e-06
2.02487047e-08
1.42626680e-13
8.55737260e-06
1.02446403e-14
3.78957809e-06
3.40515145e-06
1.86630905e-04
1.60006274e-03
8.31111727e-04
4.56618696e-04]
7.70414196e-09
1.77489752e-07|
2.50450499e-10
9.11012390e-13
3.34620791e-12
1.53062779e-09
5.88072523e-14

3.88500572e-05]

1.23618461e-(
2.06919054e-(
1.20164370e-1
6.52302971e-1
1.15965948e-1
2.95638929e-(
6.67605792e-7
2.32308170e-(
4.14380097e-1
4.58339735e-(
3.97811743e-
1.78278596e-
1.32490039e-
2.25126383e-]
9.34973115e-
1.43328371e-]
2.11293151e-
2.53176704e-
3.97804893e-
1.03024254e-(
3.89407528e-(
4.54792336e-(
1.85072990e-1]
1.73326658e-1
1.09152185e-1
2.21713927e-2
1.56228651e-
1.76077626e-(
3.30077879e-7
4.20163684e-0
9.68466795e-0
8.81570542e-(
4.14387232e-(
6.13287372e-]
5.55688364¢e-]
1.52131068e-(
3.34479859¢-1
3.58013990e-(
4.33593139e-(
6.03007770e-(
4.43230677e-(
1.19584421e-(
9.02408490e-(
2.16180763e-]
3.92676444e-]
2.85576395e-]
1.13356996e-]
5.60760009e-]
1.06663957e-]
1.73194050e-]

Pu-244
Pu-245
Pu-246
Am-237
Am-238
Am-239
Am-240
Am-241
Am-242g
Am-242m
Am-243
Am-244g
Am-244m
Am-245
Am-2469g
Am-246m
Am-247
Cm-238
Cm-239
Cm-240
Cm-241
Cm-242
Cm-243
Cm-244
Cm-245
Cm-246
Cm-247
Cm-248
Cm-249
Bk-243
Bk-244
Bk-245
Bk-246
Bk-247
Bk-248¢g
Bk-248m
Bk-249
Bk-250
Bk-251
Cf-245
Cf-246
Cf-247
Cf-248
Cf-249
Cf-250
Cf-251
Cf-252
Cf-253
Cf-254
Cf-255

2.74556359e-16
1.83372270e-05
7.40086422e-07
1.58252781e-04
1.17882174e-04
1.61799062e-05
3.79017487e-06
5.08202423e-11
1.20187817e-05
1.55776658e-10
2.98025899e-12
1.90634538e-05
4.44325116e-04
9.39223822e-05
2.96216744e-04
4.62098120e-04
5.02280566e-04
8.02253681e-05
6.63934081e-05
2.97130993e-07
2.44589537e-07
4.92361410e-08
7.54794114e-10
1.21350877e-09
2.58405985e-12
4.61439259e-12
1.40798133e-15
6.31164044e-14
1.80085004e-04
4.27868630e-05
4.42622721e-05
1.62399531e-06
4.45696490e-06
1.59163107e-11
2.13934315e-05
8.12408791e-06
2.50704275e-08
5.99442352e-05
2.07777932e-04
2.56721178e-04
5.39330206e-06
6.19102519e-05
2.40555826e-08
6.25769479e-11
1.67924379e-09
2.44593638e-11
8.30416209e-09
4.50451253e-07
1.32603914e-07
1.35911212e-04

3.08875904e-]
1.74640257e-(
1.36547310e-(
2.16784631e-(
2.40575864e-(
1.35965598e-(
2.23829225e-(
8.23095086e-1
1.50047213e-(
2.20959798e-1
6.06565601e-
1.88747067e-
4.44325116e-
4.58157962e-
2.27859034e-
3.69678496e-
2.83897711e-
3.34272367e-
6.63934081e-
1.10048516e-
1.49139962e-
1.81304066e-
7.78138262e-
6.70446834e-
3.04007041e-
3.87764083e-
4.51276067e-
1.08821387e-
8.42174610e-
1.90163836e-
1.52628524e-
9.86231967e-
4.95218322e-
2.88338961e-
2.13934315e-
6.85577039e-
4.70070516e-
9.33129440e-
4.11071448e-
8.55737260e-
7.55364434e-
5.97205002e-
2.01965911e-
3.56563806e-
1.15544297e-
1.19845435e-
2.51165583e-
2.02336329e-
4.38360047e-
2.87811978e-

OO ORFRPNPFPWONOMODODWOWUINOOOOOOUNRARANNRPRPROOOUIOOITNRANONOPONOO O 0

2.35169838e-(
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Probabilités des modes de décroissance

- mode de . .
isotope décroi valeur incertitude
écroissance
Th-230 alphad) 9.95000000e-01 5.00000000e-P3
Pa-228 béta plupl) 9.80000000e-01 2.00000000e-pP3
Pa-229 béta plupl) 9.95200000e-01 5.00000000e-p4
Pa-230 béta plupl) 9.15984000e-01 1.30005000e-p2
Pa-232 béta moing 9.99970000e-01 1.00000000e-pP5
Pa-234m béta moing’] 9.98400000e-01 4.00000000e-pP4
U-229 béta plusf() 8.00000000e-01 2.00000000e-p1
U-238 alphad) 9.99999450e-01 5.50000000e-p7
Np-235 béta plusi() 9.99974000e-01 1.30000000e-P6
Np-236g béta plus() 8.73000000e-01 1.27000000e-p1
Np-236m béta plus() 5.20000000e-01 1.00000000e-p2
Np-240m béta moing)) 9.98800000e-01 1.00000000e-p4
Pu-235 béta plug) 9.99972000e-01 7.00000000e-P6
Pu-237 béta plug) 9.99958000e-01 4.00000000e-P6
Pu-240 alphao 9.99999943e-01 5.70000000e-P8
Pu-241 béta moing) 9.99975500e-01 2.00000000e-p7
Pu-242 alphao 9.99994500e-01 5.50000000e-P6
Pu-244 alphad 9.98790000e-01 4.00000000e-P5
Am-237 béta plusf() 9.99750000e-01 3.00000000e-P5
Am-238 béta plusf() 9.99999000e-01 4.00000000e-p7
Am-239 béta plusf() 9.99900000e-01 1.00000000e-P5
Am-240 béta plusf() 9.99998100e-01 7.00000000e-p7
Am-242g béta moingB)) 8.27000000e-01 3.00000000e-p3
Am-242m| transition interne (IT) 9.95500000e-01 2.00000008¢
Am-244m béta moinsf) 9.99639000e-01 1.30000000e-pP5
Am-246m béta moinsf) 9.99800000e-01 2.00000000e-p4
Cm-238 béta plus() 9.00000000e-01 1.00000000e-p1
Cm-239 béta plus() 9.99000000e-01 1.00000000e-pP3
Cm-240 alphad) 9.94999961e-01 5.00003900e-P3
Cm-241 béta plus() 9.90000000e-01 1.00000000e-pP3
Cm-242 alphad) 9.99999938e-01 6.20000000e-P8
Cm-243 alphad) 9.97100000e-01 3.00000000e-p4
Cm-244 alphad) 9.99998700e-01 1.30000000e-P6
Cm-246 alphad) 9.99700000e-01 3.00000000e-p4
Cm-248 alphad) 9.16100000e-01 1.60000000e-P3
Bk-243 béta plusf() 9.98500000e-01 1.50000000e-P3
Bk-244 béta plusf() 9.99940000e-01 3.00000000e-pP5
Bk-245 béta plusf() 9.98800000e-01 1.00000000e-p4
Bk-246 béta plusf() 9.98000000e-01 2.00000000e-pP3
Bk-248m béta moing)) 7.00000000e-01 5.00000000e-p2
Bk-249 béta moing}) 9.99985500e-01 8.00000000e-p7
Bk-251 béta moing}) 9.99999900e-01 1.00000000e-p7
Cf-245 béta plusf() 6.40000000e-01 3.00000000e-p2
Cf-246 alphad) 9.99957500e-01 4.25000000e-P5
Cf-247 béta plusf() 9.99650000e-01 5.00000000e-P5
Cf-248 alphadg) 9.99971000e-01 3.00000000e-P6
Cf-250 alphadg) 9.99230000e-01  3.00000000e-pP5
Cf-252 alphadg) 9.69080000e-01 8.00000000e-P5
Cf-253 béta moing}) 9.96900000e-01 4.00000000e-p4
Cf-254 | fission spontanée (SF) 9.96900000€-01 2 0000e-04
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Mesures des sections efficaces de capture et potentiels
d’incinération des actinides mineurs dans les hauts flux de
neutrons : Impact sur la transmutation des déchets

Résumeé

Cette thése s’inscrit dans le cadre des étudesmosur la transmutation nucléaire des
actinides mineurs. Nous avons tout d’abords cheih&valuer I'impact des incertitudes
associées aux parametres nucléaires des actiniohesing dans le cas de l'incinération de
I"*’Am et du?*Np dans trois spectres de réacteurs différentsR E@pide), GT-MHR
(épithermique) et HI-HWR (thermique). Les parametreucléaires amenant le plus
d’incertitude sur les grandeurs d’intérét ont pusaétre mis en lumiere. Ensuite, nous avons
cherché a réduire les incertitudes pour une pdtgatre eux, dans le domaine thermique,
grace a des campagnes expérimentales dans ledeflngutrons intenses hautement modérés
du réacteur de I'IlLL (Grenoble). Les campagnes omotamment portées sur I'étude de
lincinération et la transmutation de I'américiumi2 du curium-244 et du californium-249.
Au final, 12 valeurs de sections efficaces et Ippaat d’embranchement isomérique de
'américium-241 ont ainsi pu étre mesurés avecipi@t au point d’énergie thermique.

Mots clefs : transmutation, incinération, actinides mineurseititudes, données nucléaires,
flux intenses de neutrons thermiques, sectionsaafés.

Measurements of the neutron capture cross sections and incineration
potentials of minor-actinides in high thermal neutron fluxes:
Impact on the transmutation of nuclear wastes

Summary

This thesis comes within the framework of minori@de nuclear transmutation studies. First
of all, we have evaluated the impact of minor adénmuclear data uncertainties within the
cases of*’Am and®**'Np incineration in three different reactor specE&R (fast), GT-MHR
(epithermal) and HI-HWR (thermal). The nuclear paegers which give the highest
uncertainties were thus highlighted. As a resultfadft, we have tried to reduce data
uncertainties, in the thermal energy region, foe grart of them through experimental
campaigns in the moderated high intensity neuttoxet of ILL reactor (Grenoble). These
measurements were focused onto the incinerationtrandmutation of the americium-241,
the curium-244 and the californium-249 isotopesahy, the values of 12 different cross
sections and th&"Am isomeric branching ratio were precisely measwaethermal energy
point.

Key words: transmutation, incineration, minor actinides, utaiaties, nuclear data, intensive
thermal neutron flux, cross sections.
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