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Avant-propos

La d�ecouverte de la radioactivit�e naturelle en 1898 et de la �ssion en 1930 ainsi que la

construction de la premi�ere pile atomique en 1942 par Enrico Fermi laissaient pr�esager un

d�eveloppement important du nucl�eaire civil. Malheureusement, la deuxi�eme guerre mondiale

allait en partie d�ecevoir cet espoir. Le projet Manhattan et les bombes largu�ees sur Hiroshima

et Nagasaki faisaient de l'�energie nucl�eaire une arme de destruction, donc purement militaire.

Ce cloisonnement allait permettre un foisonnement d'id�ees originales mais marquait l'industrie

d�e�nitivement. Tous les concepts du nucl�eaire actuellement en vigueur n'ont-ils pas une origine

militaire? Ainsi que l'illustrent les r�eacteurs �a eau pressuris�ee issus des sous-marins am�ericains

ou les r�eacteurs hybrides pour la fabrication de plutonium.
Le secret attach�e aux op�erations militaires ayant trait au nucl�eaire allait provoquer une

\scission". D'un côt�e, les ing�enieurs sp�ecialistes, de l'autre, l'opinion publique avec sa vision
tr�es morcel�ee. En for�cant le trait, on peut dire qu'avec les ann�ees, l'un devint encore plus
sp�ecialis�e et le second demeura dans l'ignorance, la communication entre eux �etant de plus en

plus di�cile puisque l'ing�enieur s'appuie instinctivement sur son exp�erience pour expliquer les
probl�emes que rencontre actuellement l'industrie nucl�eaire. Exp�erience incompr�ehensible pour
l'opinion publique tenue �a l'�ecart des d�eveloppements pendant pr�es de 40 ans du fait de la
tradition du \secret militaire". Une �etude r�ecente ne montre-t-elle pas que la vision des experts
et celle de l'opinion publique sur les probl�emes du nucl�eaire sont diam�etralement oppos�ees?

Cette perspective est bien entendu caricaturale, mais elle met l'accent sur la n�ecessit�e, face
aux probl�emes des d�echets entre autres, de revenir �a des explications, compr�ehensibles par
l'opinion publique, de l'optimisation des centrales nucl�eaires, du danger des d�echets nucl�eaires
et des normes en vigueur. Il faut r�eussir �a expliquer les choix retenus avec des id�ees simples en
essayant d'avoir un minimum recours au savoir-faire des ing�enieurs.

Citons un exemple pour illustrer ce propos : les r�eactions chimiques dans un solvant. Le chi-

miste connâ�t par exp�erience un grand nombre de r�eactions entre di��erents compos�es et oriente
ses recherches de cette mani�ere : tel compos�e r�eagira de telle mani�ere, conduira �a telle autre
mol�ecule qui pourrait permettre dans telles conditions de pH ... Pourquoi avoir retenu ce chemi-

nement pr�ecis et comment l'expliquer de mani�ere intelligible? Il faut trouver une repr�esentation

claire et synth�etique, par exemple les diagrammes potentiel-pH qui permettent d'un coup d'�il

de comprendre les m�ecanismes de base du proc�ed�e.

Nous avons cherch�e �a adopter ce type d'attitude, en examinant le probl�eme des d�echets
nucl�eaires d'un point de vue de scienti�que, sans tenir compte de tous les r�eexes acquis par

l'ing�enieur du nucl�eaire. Il s'agit de mettre �a plat l'ensemble des hypoth�eses pour d�eterminer
les possibilit�es d'incin�eration des d�echets nucl�eaires.
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Liste des acronymes utilis�es

AGR Advanced Gas Reactor

APT Accelerator Production of Tritium

ATR Advanced Thermal Reactor

ATW Accelerator Transmutation of Waste

ANDRA Agence Nationale pour la gestion des D�echets RAdioactifs

BWR Boiling Water Reactor

CANDU CANada Deuterium Uranium

CAPRA Consommation Accrue de Plutonium dans les RApides

CERN Centre Europ�een pour la Recherche Nucl�eaire

CIPR Commission Internationale de Protection Radiologique

DIAMEX DIAmides EXtraction

EA Energy Ampli�er

EPR European Pressurized Reactor

ESS European Spallation Source
GSI Gesellschaft f�ur Schwerionenforschung mbH
HEPP Heures Equivalentes �a Pleine Puissance
HTR High Temperature Reactor
IFR Integral Fast Reactor

ILL Insitut La�ue Langevin
IPHI Injecteur de Protons Haute Intensit�e
ISTC International Science and Technology Center
JAERI Japanese Atomic Energy Research Institute
LAMPF Los Alamos Meson Physics Facility

LINAC LINear ACcelerator
MOX Mixed OXyde
MSRE Molten Salt Reactor Experiment
NEA Nuclear Energy Agency
OMEGA Option for Making Extra Gains for Actinides and �ssion products

PF Produits de Fission
PFVL Produits de Fission �a Vie Longue
PSI Paul Scherrer Institute
PUREX Plutonium and Uranium Recovery by EXtraction

PWR Pressurized Water Reactor

REP R�eacteur �a Eau Pressuris�ee

RMA R�eacteur �a Mod�eration Accrue

RNR R�eacteur �a Neutrons Rapides
SESAME S�eparation par Extraction S�elective de l'Am�ericium par M�ethodes Electochimiques

TRUEX TRansUranic EXtraction
UOX Uranium OXyde
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Introduction

Les d�echets nucl�eaires g�en�er�es par la production d'�electricit�e suscitent des questions de plus

en plus nombreuses. Qu'en est-il de leur nocivit�e, comment se prot�eger? Le stockage g�eologique

est-il une solution r�eellement adapt�ee ? La loi du 30 d�ecembre 1991 [1] a d�e�ni le cadre des

�etudes d'enfouissement mais a aussi demand�e de poursuivre des recherches pour l'entreposage

en surface et la s�eparation-transmutation des d�echets.

Ce travail est consacr�e �a l'examen des conditions d'incin�eration des d�echets dans des r�eac-

teurs nucl�eaires. Apr�es avoir pass�e rapidement en revue les di��erentes solutions de transmuta-

tion en r�eacteur critique, il nous faudra approfondir la notion de r�eacteur hybride. Ce dernier,

mariage d'une source externe de neutrons et d'un massif sous-critique contenant les d�echets
nucl�eaires, pourrait o�rir des marges de sûret�e suppl�ementaires et un gain neutronique dont il
est int�eressant de tirer partie. Les di��erentes propositions seront d�etaill�ees.

Ces con�gurations de r�eacteur reposent sur une exp�erience acquise �a partir des r�eacteurs
critiques. Or le probl�eme de l'incin�eration des d�echets est tout autre. L'objectif poursuivi n'est

plus la production d'�energie. Il nous faut trouver une d�emarche permettant de rechercher la
meilleure solution possible pour la transmutation et d'en pr�eciser les principales caract�eristiques
techniques.

La m�ethodologie retenue repose sur l'analyse fonctionnelle de ces incin�erateurs. Il s'agit de
d�e�nir cet outil d'irradiation par \ses relations avec l'environnement, c'est-�a-dire les fonctions

qu'il a �a assurer dans cet environnement" [2]. Le travail consiste donc �a �elaborer le cahier des
charges et �a en d�eduire les sch�emas de r�eacteurs susceptibles de le satisfaire.

Le premier point n�ecessite la mise en place de di��erents sc�enarios d'�etudes pr�ecisant les
conditions de production de d�echets. Contiennent-ils beaucoup d'actinides mineurs, et en quelle
proportion? Mais une fois les fonctions pr�ecis�ees ainsi que les conditions de leurs r�ealisations,
il reste le lourd travail de la caract�erisation des installations. Parmi toutes les fonctions que

peuvent assurer les incin�erateurs hybrides, citons aussi la production d'isotopes �a vocation
m�edicale ou encore le maintien des comp�etences techniques. Fonctions que nous ignorons vo-

lontairement dans cette �etude. Il n'est question que de la transmutation et de ses potentialit�es.

Toujours dans cette d�emarche d�eductive, le dimensionnement des r�eacteurs hybrides suppose

la mise en place d'un sch�ema de pens�ee sp�eci�que, essentiellement fond�e sur la param�etrisation

compl�ete et non-redondante de l'ensemble des solutions, qui ne pr�esage pas les directions rete-

nues in �ne. Les di��erents mod�eles n�ecessaires �a ce sch�ema vont nous permettre de d�eduire les
principales grandeurs du syst�eme. Cet outil math�ematique tr�es g�en�eral peut alors être appliqu�e

�a trois cas concrets que nous approfondirons : l'incin�eration avec un combustible solide sans
retraitement 1, l'incin�eration avec un combustible liquide sans retraitement, l'incin�eration avec

un combustible liquide et un retraitement en ligne. Nous proc�ederons de mani�ere identique pour

1. Le retraitement dont il est question ici ne s'int�eresse qu'�a la strate des incin�erateurs dans un sch�ema �a
double strate.
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ces trois cas, avec une analyse des gains potentiels en terme d'inventaire radiotoxique puis des

param�etres physiques de ces incin�erations, pour d�egager quelques solutions.

La transmutation de d�echets nucl�eaires avec un combustible solide nous permettra de com-

prendre les di��erences essentielles entre le spectre thermique et le spectre rapide. Nous serons

amen�es �a consid�erer, pour des raisons de bilan neutronique, un chargement continu du c�ur.

Les probl�emes techniques li�es �a cette alimentation peuvent être en partie r�esolus en adoptant

un combustible liquide. Mais nous verrons que l'incin�eration sans recyclage a ses limites. En

particulier, les gains potentiels sont plus faibles qu'en combustible solide. Ceci nous conduit

naturellement vers le retraitement en ligne pour all�eger les contraintes de bilan neutronique

en limitant la teneur de produits de �ssion dans le c�ur et ainsi poursuivre l'incin�eration. En

plus de param�etres physiques du c�ur, il nous faudra revenir sur les r�egimes transitoires a�n

d'estimer leurs dur�ees et v�eri�er que l'analyse �a l'�equilibre est pertinente.

Nous pourrons alors pr�eciser les di��erentes solutions qui remplissent le cahier des charges,

tout en v�eri�ant que les hypoth�eses, n�ecessaires pour explorer un espace aussi complexe que

celui de l'incin�eration en r�eacteur, sont bien v�eri��ees. Les sch�emas, loin d'être des solutions

�nales, pourront alors servir de �l conducteur pour orienter les recherches vers les conditions

techniques optimales en vue de la transmutation des d�echets nucl�eaires.
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Chapitre 1

Probl�emes pos�es par les d�echets des

centrales nucl�eaires

L'�energie nucl�eaire est apparue rapidement apr�es la d�ecouverte de la �ssion, comme une

source potentielle d'�energie. La mâ�trise de cette technologie a conduit au d�eveloppement de

plusieurs �li�eres sp�eci�ques. Mais, progressivement, le probl�eme des d�echets que cette industrie
engendre a pris de l'importance. Nous allons revenir sur ces di��erents d�echets, leur classi�cation
et les mesures actuellement retenues pour leur gestion.

Mais, au-del�a du probl�eme actuel, il faut examiner les di�cult�es li�ees �a l'accumulation de
ces d�echets. Nous reviendrons sur la loi de 1991, relative �a la gestion des d�echets nucl�eaires, et

ses trois axes de recherche. Le stockage g�eologique, toujours la solution de r�ef�erence pour tous
les pays concern�es, doit être compl�et�e par des �etudes d'entreposage et des �etudes de s�eparation
- transmutation.

Notre travail se place dans ce cadre. Mais a�n d'�evaluer les gains potentiels de telle ou telle
transmutation, il nous faut une estimation du risque radiologique des d�echets. Nous d�e�nirons

et prendrons l'inventaire radiotoxique comme indicateur de ce risque.

1.1 L'�energie nucl�eaire dans le monde

Les ann�ees 1996-1998 furent l'occasion de fêter le centenaire de la d�ecouverte de la radioacti-
vit�e par Henri Becquerel. Il cherchait �a �etudier les sels d'uranium pour voir s'ils �emettaient par
phosphorescence les fameux rayons X qu'avait d�ecouverts R�ontgen �a la �n 1895. Il mit ainsi des

sels sur des plaques photographiques, esp�erant obtenir de la phosphorescence en les exposant
au soleil. Malheureusement, il faisait un temps couvert et il laissa son appareillage dans un

tiroir. Quelle ne fut sa surprise quand il d�ecouvrit que les plaques avaient �et�e impressionn�ees
au fond du tiroir. Avec Pierre et Marie Curie, il �etudia les propri�et�es de ce nouveau ph�enom�ene

d�enomm�e radioactivit�e, ce qui leur valut le prix Nobel en 1903.
Le d�ebut du XXi�eme sci�ecle fut une p�eriode tr�es active scienti�quement avec la d�ecouverte

de l'�electron, la mise en �evidence du polonium et du radium, et la relativit�e restreinte. Mais il

fallut attendre les ann�ees 1930 pour mettre en �evidence les trois points cl�es qui nous int�eressent
ici :

{ le neutron
{ la radioactivit�e arti�cielle

{ la �ssion
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Ce ne fut qu'�a partir de ce moment qu'il fut possible d'imaginer des r�eactions en châ�ne dont

le vecteur serait le neutron. Une �ssion \consomme" 1 neutron mais elle en produit plus de

deux 1 tout en lib�erant une �energie colossale (200 MeV environ). Ces consid�erations ont permis

de mettre au point des r�eacteurs nucl�eaires et la premi�ere pile atomique divergea 2 �a Chicago

en 1942 sous l'impulsion d'Enrico Fermi.

A partir de 1942, le nucl�eaire connut une expansion foudroyante avec la proposition d'un

nombre consid�erable de r�eacteurs di��erents : r�eacteurs graphite-gaz, r�eacteurs �a eau lourde,

r�eacteurs �a eau bouillante, r�eacteurs �a eau pressuris�ee, r�eacteurs �a neutrons rapides. Progressi-

vement, le nucl�eaire vint �a s'imposer comme une source d'�energie �economique. La progression

fut encore plus impressionnante en France o�u, pour des raisons d'autonomie �energ�etique (apr�es

la crise du p�etrole en 1973), tous les e�orts furent concentr�es sur une �li�ere bien d�e�nie de

r�eacteurs de puissance - le REP (R�eacteur �a Eau Pressuris�ee) - en vue de satisfaire l'essentiel

des besoins en �electricit�e du pays. C'est �a ce fait que nous devons aujourd'hui la taille du parc

fran�cais qui fournit pr�es de 80% de l'�energie �electrique.

La situation est nettement moins accentu�ee dans les autres pays, si ce n'est pour la Lituanie.

Mais ce dernier est bien un cas particulier, puisque l'ensemble des centrales a �et�e construit avant
1989 donc avant la s�ecession des Pays Baltes de l'ex-URSS.

Les pays poss�edant le plus de centrales nucl�eaires en service, au 31 d�ecembre 1996, sont
les Etats-Unis (109), la France (57), le Japon (54), le Royaume-Uni (35), la Russie (29), le

Canada (21) et l'Allemagne (20), soit 74% des 441 centrales (353 GW) de par le monde regrou-
p�ees en 7 pays. Les pays asiatiques sont actuellement en pleine progression avec 27 centrales
command�ees [3].

Cette indication du nombre de centrales masque une disparit�e quant aux proc�ed�es et tech-
niques mis en �uvres pour r�ecup�erer l'�energie de �ssion. Nous pouvons distinguer six grandes
�li�eres par ordre d'importance [3, 4, 5] :

1. les r�eacteurs �a eau pressuris�ee, PWR (REP) ou VVER. Le caloporteur et le mod�era-
teur sont de l'eau ordinaire. C'est la �li�ere la plus r�epandue avec 252 exemplaires. Cette
�li�ere, particuli�erement d�evelopp�ee en France, y est pr�esente en trois paliers : 34 REP 900
MW�e ; 20 REP 1300 MW�e ; et 4 r�eacteurs de type N4 (1450 MW�e). L'aboutissement de
cette �li�ere est le r�eacteur europ�een, l'EPR (European Pressurized Reactor), d�evelopp�e

conjointement par la France et l'Allemagne ;

2. les r�eacteurs �a eau bouillante, BWR, avec 95 unit�es. L'eau assure encore les deux
fonctions de caloporteur et de mod�erateur, mais l'�ebullition de l'eau est atteinte lors de

la travers�ee du c�ur. La vapeur sert directement �a faire tourner l'alternateur. Il y a donc

une barri�ere de s�ecurit�e en moins, par rapport au PWR, en raison de l'absence du circuit

secondaire ;

3. les r�eacteurs graphite-gaz, dans lesquels le mod�erateur est du graphite et le calopor-
teur est soit du CO2 dans le cas des AGR (Advanced Cooled Reactor), soit de l'h�elium

pour les HTR (High Temperature Reactor). Ces derniers ont la particularit�e d'utiliser un

combustible sous forme de particules enrob�ees de pyrocarbone noy�ees dans des bâtonnets
cylindriques (conception General Atomic) ou en boulets de graphite de 6 cm de diam�etre

1. Ce chi�re varie de mani�ere importante selon les isotopes.
2. La r�eaction en châ�ne s'initie et se maintient : le facteur de multiplication des neutrons, le keff , est �egal

�a 1.
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(version allemande) permettant un chargement et d�echargement en continu du c�ur [6].

Seule la version AGR de cette �li�ere est exploit�ee industriellement 3, essentiellement au

Royaume-Uni - 34 des 35 r�eacteurs, le dernier �etant au Japon ;

4. les r�eacteurs �a eau lourde, principalement la version CANDU des Canadiens. Le mo-

d�erateur et le caloporteur sont de l'eau lourde, mais les circuits sont ind�ependants a�n de

diminuer la temp�erature du mod�erateur et de ralentir au mieux les neutrons ;

5. les r�eacteurs graphite-eau, de conception russe, utilisent le graphite comme mod�era-

teur et l'eau (H2O) comme caloporteur. L'eau peut être soit bouillante (version GLWR),

soit sous pression (verion RBMK). Cette derni�ere a �et�e malheureusement rendue \c�el�ebre"

suite �a l'accident de Tchernobyl en 1988. Il reste 18 r�eacteurs de ce type en fonctionne-

ment ;

6. les r�eacteurs rapides, qui ne ralentissent pas les neutrons et ont la possibilit�e de faire de

la surg�en�eration. Il n'y donc pas de mod�erateur et le caloporteur est du sodium liquide 4.

Apr�es l'arrêt de Superph�enix, il en reste 5 de par le monde ;

7. le r�eacteur ATR (Advanced Thermal Reactor) qui combine le refroidissement par eau

bouillante et la mod�eration par eau lourde. Un seul r�eacteur de ce type fonctionne, au

Japon, d'une puissance de 150 MW�e.

L'�evolution du nucl�eaire et la possibilit�e de retraiter les combustibles irradi�es ont conduit

certains pays, dont la France et le Japon, �a consid�erer le plutonium comme une ressource �ener-
g�etique et non comme un d�echet. Pr�evu initialement pour les r�eacteurs rapides, ce nouveau
combustible est actuellement utilis�e pour fabriquer le combustible REP dit mixte, MOX, conte-
nant �a la fois du plutonium et de l'uranium. Ce dernier est de l'uranium appauvri, issu des
op�erations d'enrichissement. La teneur en plutonium, qui compense le manque de r�eactivit�e de

l'uranium appauvri, est ajust�ee �a 8,2% pour atteindre un taux de combustion de 45 000 MWj/t.
Pour des raisons de \design" des couvercles de centrales, seulement 30% du c�ur est actuelle-
ment charg�e en combustible MOX [7]. Par ailleurs, ce recyclage h�et�erog�ene est limit�e en raison
de la d�egradation du plutonium, principalement la teneur en isotopes pairs du plutonium et la
production accrue d'actinides mineurs, qui imposent un nombre restreint de recyclages. EDF
se limite actuellement �a un seul recyclage du plutonium en r�eacteur REP.

En 1997, 25 r�eacteurs REP �etaient charg�es avec ce type de combustible, essentiellement en
France et en Allemagne avec 13 et 7 r�eacteurs respectivement [8].

1.2 Les d�echets nucl�eaires

Les d�echets nucl�eaires produits par ces di��erentes �li�eres posent des probl�emes de stockage
�a long terme �a cause de la dur�ee de vie extrêmement longue de certains d'entre eux ou de
leur d�eriv�es. A�n de limiter l'impact des technologies actuelles de production d'�energie sur

les g�en�erations �a venir, de nouvelles solutions sont �a rechercher. Les crit�eres de r�eduction de

ces d�echets sont nombreux : volumes, masses, radiotoxicit�e, ... La r�eexion en terme de masse
et de volume est la mieux adapt�ee quand il s'agit de la gestion de \colis". Nous observons

3. La �li�ere UNGG fran�caise a �et�e abandonn�ee au pro�t des REP �a cause de l'utilisation de l'uranium m�etal
comme combustible (ce qui limite la puissance sp�eci�que) et du graphite commemod�erateur. Le graphite impose
des volumes importants, limite la puissance volumique �a 1,8 W/cm3 par rapport �a 100 W/cm3 pour les REP,
et conduit �a des r�eacteurs de faible puissance unitaire [4].

4. Nous ne parlerons pas des r�eacteurs de sous-marins russes utilisant du plomb ou plomb-bismuth comme
caloporteur.. Le r�eacteur associe le risque chimique au risque radiologique
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actuellement un grand e�ort de la part de la Cogema pour r�eduire ces volumes. Mais la prise en

compte du risque engendr�e par ces d�echets obliger �a consid�erer leur radiotoxicit�e, les sc�enarios

de stockage ...

1.2.1 La classi�cation et la masse des d�echets

En France, les d�echets radioactifs sont class�es selon deux crit�eres :

{ le niveau d'activit�e, donc l'importance des protections �a mettre en place ;

{ la p�eriode radioactive qui d�etermine la dur�ee de l'impact des d�echets.

Cat�egorie D�e�nition

D�echets TFA D�echets de tr�es faible activit�e � et �a longue dur�ee de vie

D�echets A D�echets de faible et moyenne activit�e ne renfermant que

les �emetteurs � et  �a vie courte et moyenne (< 30 ans)

et � < 0:01 Ci/t (Curie par tonne)

D�echets B D�echets de faible et moyenne activit�e renfermant des
�emetteurs de longue p�eriode et une activit�e � >

0:01 Ci/t

D�echets C D�echets de haute activit�e contenant des quantit�es im-
portantes de produits de �ssion, d'actinides et de pro-

duits d'activation

Tab. 1.1: Classi�cation des d�echets adopt�ee en France [7].

Ceci permet de distinguer quatre cat�egories (cf. tableau 1.1). En France, sur un kilogramme
de d�echets nucl�eaires par an et par habitant, 900 grammes sont de cat�egorie A, et repr�esentent
5% de la radioactivit�e totale, 80 grammes sont class�es B, et 20 grammes sont des d�echets C.
La radioactivit�e est produite, �a 95%, par ces deux derniers [9]. Les d�echets A sont actuellement
compact�es dans des fûts m�etalliques avec des surconteneurs en b�eton et sont stock�es en surface,

soit dans le centre de la Manche, soit dans le centre de l'Aube. Les d�echets B sont, suivant
leur nature, incopor�es �a du ciment ou compact�es puis b�etonn�es. Les d�echets C sont vitri��es.
Les d�echets B et C sont actuellement entrepos�es sur le lieu de retraitement dans des puits
am�enag�es [7, 9, 10, 11] (cf. tableau 1.2).

Activit�e Courte et moyenne dur�ee de vie Longue dur�ee de vie

Faible activit�e Stockage en surface Entreposage
Moyenne activit�e Stockage en surface Loi du 30/12/1991

Haute activit�e Loi du 30/12/1991 Loi du 30/12/1991

Tab. 1.2: Options retenues pour la gestion des d�echets nucl�eaires en France [11].

Les d�echets d'un REP de 900 MW�e pour une ann�ee de fonctionnement avec un taux de
charge de 70% (5,52 TWh) sont [7] :

{ 69 000 tonnes de r�esidus miniers, dont la radioactivit�e r�esulte principalement du 230Th,

du 226Ra et du 222Rn gazeux, descendants de l' 238U ;
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{ 117,3 tonnes d'uranium appauvri, contenant 0,2% d' 235U ;

{ quelques centaines de m�etres cubes de d�echets A, essentiellement les r�esines �echangeuses

d'ions, vannes, pi�eces m�ecaniques d�efectueuses, vêtements ... ;

{ 21,5 tonnes de combustibles irradi�es, �a 95% de l'uranium, auxquels il faut rajouter les

coques et embouts, ainsi que les d�echets du retraitement.

Ainsi, la production cumul�ee de d�echets conditionn�es jusqu'en l'an 2000 du parc �electronu-

cl�eaire fran�cais sont �evalu�es �a 700 000 m3 de d�echets stockables en surface, 56 000 m3 de d�echets

non stockables en surface, et 2 200 m3 de d�echets vitri��es de tr�es haute activit�e (produits de

�ssion, actinides, e�uents de base).

1.2.2 Choix de l'indicateur du risque

Ces d�echets engendrent des risques de natures diverses : risques chimiques li�es aux e�ets

biologiques ou physiques (ex : explosion), risques li�es aux propri�et�es physiques (ex : chaleur

d�egag�ee, criticit�e) et risques radiologiques. Le risque qu'ils repr�esentent peut s'�evaluer par de

multiples crit�eres. Les consid�erations de masse et de volume de d�echets sont importantes quand

il s'agit de stocker les d�echets. Il faut alors limiter les coûts tout en �evitant un retour des
isotopes radioactifs dans la biosph�ere. Le dimensionnement des centres de stockage peut donc
se faire en partie en fonction du volume et de la chaleur d�egag�ee.

Dans le cadre d'une transmutation des d�echets a�n de r�eduire leur impact sur l'environ-

nement, ces mesures sont inop�erantes. Il faut trouver d'autres grandeurs physiques permet-
tant d'�evaluer le risque encouru par l'homme : radioactivit�e, �emission �, ... Nous avons re-
tenu comme crit�ere l'impact physiologique ou encore l'inventaire radiotoxique, sans prendre en
compte d'�eventuelles barri�eres de con�nement. Cette approche n�eglige toute la chimie associ�ee
au conteneur, �a la barri�ere ouvrag�ee et �a la roche hôte, �el�ements essentiels pour un stockage.

Mais sa prise en compte suppose des hypoth�eses quant au devenir du stockage : risque anthro-
pique (volont�e de nuire, tentative de r�ecup�eration des mat�eriaux stock�es, acc�es accidentel li�e
ou non �a la pr�esence de ressources exploitables - ex : sel), risques g�eologiques (sismicit�e intense
et anormale, �erosion des glaciers, changement majeur des ux hydriques profond en raison de
l'�evolution climatique) ou risques de criticit�e (ex : r�eacteurs d'Oklo).

Il nous est apparu plus judicieux d'�evaluer les gains en terme d'inventaire radiotoxique
(risque potentiel), quitte �a tenir compte de l'impact du stockage des d�echets r�esiduels ult�erieu-
rement. Revenons alors sur la d�e�nition de la radiotoxicit�e et ses repr�esentations.

1.2.3 L'impact physiologique

Les radionucl�eides, de par leurs �emissions, pr�esentent des dangers radiologiques pour l'homme,

�a la fois sous forme de risques d�eterministes (rougeurs, brûlures, ..., pouvant entrâ�ner la mort)
et sous forme de risques stochastiques (leuc�emies, mutations g�en�etiques, ...). Ces risques d�e-
pendent de plusieurs param�etres :

{ l'�energie c�ed�ee au milieu lors d'une d�ecroissance;

{ le type de rayonnement associ�e �a cette d�ecroissance;

{ l'organe ou le tissu dans lequel ce d�epôt s'e�ectue.

Il existe des mod�eles qui permettent de prendre en compte l'ensemble de ces facteurs et de

d�eterminer, en ce qui concerne les e�ets probabilistes des rayonnements, les toxicit�es de tous
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les isotopes. Ces valeurs, exprim�ees en sieverts par becquerel (Sv/Bq), sont �elabor�ees par la

CIPR [12]. Elles prennent en compte l'ensemble du m�etabolisme humain, et donc d�ependent

a priori de l'âge du sujet et du mode de contamination. Les calculs e�ectu�es ici prennent en

compte les risques pour l'homme adulte et pour une contamination par ingestion, seule voie de

contamination retenue pour le grand public.

Les e�ets pr�ejudiciables dont il y a lieu de se prot�eger comprennent les e�ets somatiques

lorsqu'ils se manifestent chez l'individu expos�e lui-même et les e�ets h�er�editaires qui pourraient

a�ecter sa descendance.

Les e�ets d�eterministes (non stochastiques) sont caract�eris�es par:

{ la pr�esence d'un seuil,
{ l'augmentation de la gravit�e de l'e�et avec la dose au del�a de ce seuil.

Ces e�ets apparaissent �a fortes doses et de mani�ere pr�ecoce (entre quelques heures et plusieurs

semaines).

Les e�ets stochastiques sont ceux pour lesquels:

{ la fr�equence des manifestations augmente avec la dose,
{ la gravit�e est constante,
{ aucun seuil n'est constat�e.

Ces e�ets peuvent être dus �a de faibles doses et ils sont tardifs.

Il est di�cile aujourd'hui de trancher entre les di��erents types de relations dose-e�et, la
CIPR a choisi la relation lin�eaire pour des raisons de prudence [12, 13].

Photons de toutes �energies 1
Electrons et muons de toutes �energies 1

Neutrons �energie � 10 keV 5
Neutrons �energie 10 - 100 keV 10
Neutrons �energie 100 keV - 2 MeV 20
Neutrons �energie 2 MeV - 20 MeV 10

Neutrons �energie � 20 MeV 5

Protons autres que protons de recul, �energie �2 Mev 5

Alpha, Fragments de �ssion, Noyaux lourds 20

Tab. 1.3: Facteurs de pond�eration des rayonnements WR.

Les di��erentes d�e�nitions qui interviennent dans le calcul de la radiotoxicit�e d'un isotope

pour les e�ets stochastiques sont les suivantes [13]:

Dose Absorb�ee. C'est l'�energie D c�ed�ee �a la mati�ere (aux tissus) par unit�e de masse. Elle s'ex-

prime en gray (Gy � J/kg). La CIPR la consid�ere, par souci de simpli�cation, moyenn�ee

sur l'organe ou le tissu.
Dose Equivalente. C'est une pond�eration de la dose absorb�ee par le type de rayonnement et

son �energie, la r�ef�erence �etant la dose d�elivr�ee par les rayonnements  ou X.

HT =
X
R

WRDT;R (1.1)
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dans laquelleDT;R est la dose absorb�ee moyenne dans le tissu ou organe T, due au rayon-

nement R. Elle s'exprime en sievert (Sv). Les facteurs de pond�eration WR (cf. table 1.3)

ne se rapportent qu'aux e�ets stochastiques.

Dose E�cace. La relation entre la probabilit�e d'apparition d'e�ets stochastiques et la dose

�equivalente n'est pas la même selon l'organe ou le tissu irradi�e. Il faut donc pond�erer HT

par une grandeur prenant en compte la sensibilit�e de chaque tissu.

E =
X
T

WT HT =
X
T

WT

�X
R

WRDT;R

�
(1.2)

dans laquelle WT (cf. table 1.4) est le facteur de pond�eration pour les tissus (il est ind�e-

pendant du type de rayonnement et de son �energie). La dose e�cace, que nous noterons

Dk pour l'isotope k, s'exprime en sievert (Sv).

Tissus WT

Gonades 0.20
M�lle osseuse 0.12

Colon 0.12

Poumons 0.12
Estomac 0.12
Vessie 0.05

Seins 0.05
Oesophage 0.05

Thyro��de 0.05

Peau 0.01
Surfaces osseuses 0.01
Reste de l'organisme 0.05

Tab. 1.4: Facteurs de pond�eration des tissus WT pour tenir compte des e�ets stochastiques

di��erents dans chacun d'eux.

A�n d'�evaluer les doses re�cues par chaque organe, il est essentiel de connâ�tre le devenir
biologique des radionucl�eides : c'est la dosim�etrie interne. Elle fait appel �a des mod�eles math�e-
matiques combinant la physiologie, la biocin�etique des radionucl�eides et l'�energie des rayonne-

ments.

La forme physico-chimique du polluant joue alors une rôle important. Elle d�etermine la
cin�etique de passage du site de d�epôt vers le sang. Une fois dans le sang, le d�epôt dans les

organes ne d�epend plus de la forme physico-chimique initiale mais de celle sous laquelle le
radionucl�eide est v�ehicul�e. Les simulations se fondent donc sur un mod�ele gastro-intestinal

caract�eristique de l'entr�ee pour les e�ets par ingestion, seule source de contamination dans
les sc�enarios de retour �a l'homme des d�echets radioactifs stock�es en surface ou en profondeur,

puis, une fois l'�el�ement transf�er�e dans le sang, par un mod�ele biocin�etique dit syst�emique de

distribution des radionucl�eides dans le corps.

La m�ethode de calcul des facteurs de dose pour un isotope donn�e repose donc sur :

{ la connaissance de l'activit�e du radionucl�eide lors de l'ingestion ;
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{ le calcul de la dynamique de cet isotope dans le corps humain avec les doses �equivalentes

dans chaque tissu ou organe ;
{ le calcul de la dose e�cace pour l'ensemble de l'organisme en fonction des facteurs de

pond�eration des tissus.

Notons que la dose �equivalente et la dose e�cace fournissent une base pour l'estimation

de la probabilit�e d'apparition des e�ets stochastiques uniquement pour les doses absorb�ees se

trouvant bien en-dessous des seuils pour les e�ets d�eterministes, donc pour les faibles doses.

Retenons aussi que les nouvelles recommandations de la CIPR sont [13] :

{ une limite de 20 mSv par an moyenn�ee sur 5 ans pour les travailleurs (au lieu de 50

mSv/an), �a condition que la dose e�ective n'exc�ede pas 50 mSv pour une ann�ee ;
{ une limite de 1 mSv par an pour les membres du public (au lieu de 5 mSv/an).

Ces mod�eles nous permettent de chi�rer l'impact potentiel sur l'homme des di��erentes

composantes des d�echets nucl�eaires : l'inventaire radiotoxique. Les facteurs de doses en sieverts

par becquerel pour les di��erents noyaux sont donn�es annexe B. L'objectif de la transmutation

de ces d�echets est la r�eduction de cet inventaire. A�n de le mener �a bien, il faut disposer d'un

outil de mod�elisation �a la fois claire et globale de l'ensemble des processus en jeu.

1.2.4 Repr�esentation de la radiotoxicit�e

A�n de d�eterminer l'�evolution de la radiotoxicit�e d'un m�elange donn�e au cours des si�ecles �a
venir, nous disposons des châ�nes radioactives, les fameuses familles 4n, 4n+1, 4n+2 et 4n+3. Il
est alors possible de calculer les contributions �a tout instant t de chacun des isotopes pr�esents.
Cette pr�esentation des donn�ees est assez confuse et ne permet pas de mettre en �evidence l'�el�e-
ment initialement pr�esent qui conduit �a tel ou tel ph�enom�ene. Par contre, il est pertinent dans

l'optique d'une �etude de stockage car la forme chimique de l'isotope �a l'instant t est essentielle.
Nous avons opt�e pour une repr�esentation plus concise et plus adapt�ee au traitement des d�echets,
�a savoir le calcul de la contribution de chacun des isotopes de l'inventaire initial [14]. Ainsi, �a
chaque instant t nous connaissons l'isotope initial responsable de la radiotoxicit�e calcul�ee. D'o�u
la possibilit�e d'une incin�eration cibl�ee en vue de r�eduire tel ou tel ph�enom�ene.

Pour cela nous disposons dans le cas d'une châ�ne de d�ecroissance (sans boucle 5) d'une
formule explicite, dite de Bateman, permettant de calculer �a tout instant les populations de
chaque isotope de la châ�ne issue d'un noyau 0 donn�e :

Nk;0(t) = N0(t)

�k�1Y
i=1

�i

� kX
i=0

e��i tQk

j=1;j 6=i(�j � �i)
(1.3)

dans laquelle les Nk sont le nombre de noyaux d'un isotope donn�e index�es de mani�ere croissante

le long de la châ�ne et les �i =
ln 2
T i
1=2

les constantes radioactives.

5. Les �equations de Bateman sont valables dans le cas d'une �liation directe. Si cette châ�ne de d�ecroissance se
divise en deux, apr�es deux d�ecroissances di��erentes par exemple, pour ensuite se rejoindre sur un même noyau,
autrement dit pour former une boucle, la formule explicite n'est plus adapt�ee. La r�esolution peut tout de même
s'e�ectuer de cette mani�ere si chacune des voies de la boucle est consid�er�ee comme une châ�ne ind�ependante.
La contribution de chaque isotope est alors la somme des contributions de chaque châ�ne ainsi cr�e�e, pond�er�ee
par l'importance relative des voies de d�ecroisances �a l'origine de la boucle.
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Compte-tenu de ces populations, il est possible d'exprimer la contribution d0(t) �a la radio-

tactivit�e totale, d'un isotope 0 pr�esent �a t = 0, comme la somme des contributions de chacun

de ses �ls :

d0(t) =

1X
k=0

�k Nk;0(t)Fk (1.4)

avec Fk les facteurs de dose e�cace, en Sv/Bq, pour chaque isotope k d'apr�es la CIPR 72 [12].

Cette expression repr�esente la contribution �a tout instant de la radiotoxicit�e induite par un

corps initialement pr�esent.

1.2.4.1 Isotopes pris en consid�eration

La formule de Bateman (1.3) ne permet pas de traiter exactement les cas de chemins mul-

tiples dans les châ�nes de d�ecroissance, ce qui est le cas notamment des �el�ements Pb et Bi (cf.

�gure 1.1). La solution est soit de multiplier le nombre de châ�nes pour tenir compte de l'en-

semble des branchements, soit de n�egliger les voies de d�ecroissance les moins importantes. Nous
avons retenu cette derni�ere solution. Les châ�nes r�eduites sont pr�esent�ees dans les tableaux B.2,
B.3, B.4 et B.5 de l'annexe B, qui donnent aussi le rapport d'embranchement de la voie retenue
et les facteurs de dose. On observe que les derniers �el�ements de la châ�ne n'interviennent pas
dans la valeur de la radiotoxicit�e, comme le montre la �gure 1.2 de d�ecroissance de l' 241Am:

les isotopes radioactifs du plomb et du bismuth ne contribuent pas �a l'inventaire radiotoxique.
Cette constatation justi�e a posteriori les approximations faites.

1.2.4.2 Exemple de la d�ecroissance de l'
241
Am

Il faut prendre garde que ce type de repr�esentation ne conduise pas �a des erreurs d'inter-
pr�etation lorsqu'apparaissent des augmentations de radiotoxicit�e dues �a l'apparition de �ls plus
nocifs que le p�ere. Un tel cas est illustr�e par la �gure 1.2 : l' 241Am d�ecrô�t en 431 ans vers du
237Np qui a une demi-vie de 2; 14 106 ans. L'apparition tardive du 229Th, tr�es toxique (cf. table

1.5), provoque la remont�ee de la courbe de radiotoxicit�e au del�a de 104 ans.

Isotope Facteur Fk T1=2
241Am 2; 0 10�7 432 ans
237Np 1; 1 10�7 2; 1 106 ans
233Pa 8; 7 10�10 27 jours
233U 5; 1 10�8 1; 6 105 ans
229Th 4; 9 10�7 7880 ans
225Ra 9; 9 10�8 14,9 jours

Tab. 1.5: Facteurs de dose des principaux �ls de l' 241Am [12].

1.2.4.3 Les produits de �ssion

L'�evaluation de la radiotoxicit�e totale engendr�ee par l'activit�e �electro-nucl�eaire passe bien

sûr par les calculs indiqu�es ci-dessus, mais aussi par la d�etermination de l'impact des produits de
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Fig. 1.1: Voies de d�ecroissance radioactive de l' 238U. La châ�ne principale retenue pour les

calculs de �liation est en traits pleins.



1.2 Les dechets nucleaires 25

1 0 0

1 0 1

1 0 2

1 0 3

1 0 4

1 0 5

1 0 6

1 0 7

1 0 8

100 101 102 103 104 105 106 107

1 kg de 241Am

Radiot _Tot
Am241
Np237
Pa233
U233
Th229
Ra225
Ac225
Fr221
At 217
Bi213
Po213
Pb209
Bi209

Années

S
ie

ve
rt

s/
kg

Fig. 1.2: Evolution de la radiotoxicit�e de l'am�ericium. Les dur�ees de vie sont telles que l' 233U

apparâ�t avec un certain retard entrâ�nant celui du 229Th tr�es toxique.
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�ssion. A�n de ne pas alourdir la d�emarche, seuls les produits de �ssion �a vie longue (PFVL) ou

ceux particuli�erement toxiques [15], pour lesquels nous disposons de la courbe de radiotoxicit�e

au cours du temps (cf. �gure 1.3), ont �et�e retenus dans la suite de ce travail. De plus nous

ferons l'hypoth�ese selon laquelle les produits de �ssion toxiques, rapport�es �a l'�energie lib�er�ee

(kg/TWhth), qui apparaissent au cours d'une irradiation sont les mêmes que ceux du cycle

ouvert (cf. tableau 1.6). Ceci permet de chi�rer l'ordre de grandeur de la contribution des

PFVL sur la radiotoxicit�e totale. En e�et, bien que la composition isotopique soit di��erente

pour chaque incin�eration, nous pouvons estimer, �a l'ordre 1, que la radiotoxicit�e totale des

produits de �ssion �a vie longue sera �equivalente.

Isotope T1=2 (ann�ees) masse Facteur Fk
90Sr 28 1,6 2; 8 10�8

93Zr 1; 5 106 2,5 1; 1 10�9
99Tc 2; 1 105 2,7 6; 4 10�10

129I 1; 6 107 0,6 1; 1 10�7

135Cs 2; 0 106 1,4 2; 0 10�9
137Cs 30 3900 1; 3 10�8

Tab. 1.6: Produits de �ssion pris en compte pour le calcul de la radiotoxicit�e et production en

kg/TWh�e dans un r�eacteur N4 [15].

Une �etude d�etaill�ee de l'incin�eration de l' 241Am dans spectre thermique a �et�e men�ee [16].

Cette �etude tient compte du d�eplacement des bosses de �ssion en fonction du noyau �ssionnant :
la bosse haute est approximativement identique pour tous les actinides, par contre la bosse basse
se d�ecale avec la masse du noyau et son num�ero atomique. En recensant plus de 180 produits
de �ssion, il est possible d'�etudier le comportement global des PF lors de l'incin�eration d'un
actinide : les rendements de �ssion pour les PFVL qui nous int�eressent. Seul le 107Pd a un
rendement de �ssion qui crô�t de mani�ere sensible. Plus globalement, la proportion de produits

de �ssion �a vie longue d�ecrô�t avec la dur�ee d'incin�eration. Compte-tenu de ces indications, et
pour tenir compte de mani�ere ad�equate des produits de �ssion �a vie longue en spectre rapide
(les bosses de �ssion �evoluent moins qu'en spectre thermique car la propension �a �ssionner est
importante), nous conserverons pour la suite du travail l'hypoth�ese pessimiste faite ci-dessus.

Notre �etude nous am�ene donc �a consid�erer quatre sources de radiotoxicit�e :

{ les produits de �ssion �a vie longue issus des centrales REP du parc dont une fraction peut

faire l'objet d'une incin�eration sp�eci�que ;

{ les actinides mineurs qui ne sont pas totalement transmut�es au cours du cycle d'incin�era-
tion consid�er�e plus loin ;

{ les produits de �ssion �a vie longue g�en�er�es dans ce cyle d'incin�eration ;

{ les pertes en actinides mineurs lors des op�erations de retraitement.

D'o�u deux d�emarches possibles, la premi�ere consistant �a totaliser l'ensemble de ces sources

pour connâ�tre la radiotoxicit�e globale du parc pour un an de fonctionnement 6, la seconde ne
prenant en compte que les produits issus des incin�erations a�n de les comparer plus �nement �a

6. Nous n�egligerons ici les �ecarts temporels de quelques ann�ees dus aux incin�erations.
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Fig. 1.3: Radiotoxicit�e de la production annuelle de produits de �ssion issus des r�eacteurs

REP-UOX de 900 MWe [15].

l'inventaire radiotoxique initial. Nous opterons pour la premi�ere tout en traitant les pertes de
retraitement du combustible REP s�epar�ement.

En�n, un indicateur de risque n�ecessite une r�ef�erence. Nous avons retenu celle de l'uranium
naturel initial utilis�e pour la fabrication du combustible nucl�eaire. Nous aurons ainsi une indi-
cation du niveau de toxicit�e relative entre les d�echets produits in �ne et les mat�eriaux initiaux.
Mais il ne faudrait pas pousser cette comparaison plus avant car les conditions de concentra-
tion et de stockage, entre autres, ne sont pas comparables : alors que l'uranium est enfoui sous

terre �a de tr�es faibles teneurs, les d�echets nucl�eaires sont concentr�es et actuellement stock�es en
surface. Cette r�ef�erence nous serivra tout de même �a relativiser le gain en terme d'inventaire
radiotoxique obtenu par incin�eration.

1.3 Les solutions �etudi�ees

Apr�es avoir dress�e ce panorama des d�echets nucl�eaires et leur cons�equences radiologiques,
examinons les solutions retenues d'abord en France, puis par les autres pays confront�es �a ce
probl�eme.

1.3.1 Les trois axes de la loi de 1991

En raison des di�cult�es rencontr�ees par l'ANDRA pour trouver des sites d'implantation de

laboratoire souterrain et de stockage, le Parlement vota une loi le 30 d�ecembre 1991 [1]. Elle
donne le cadre des �etudes �a mener concernant la gestion des d�echets radioactifs et d�etermine

trois axes qui sont :

1. \la recherche de solutions permettant la s�eparation et la transmutation des �el�ements
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radioactifs �a vie longue" ;

2. \l'�etude des possibilit�es de stockage r�eversible ou irr�eversible dans les formations g�eolo-

giques profondes" ;

3. \l'�etude des proc�ed�es de conditionnement et d'entreposage de longue dur�ee en surface".

Cette loi d�e�nit aussi les conditions de mise en place et d'exploitation des laboratoires souter-

rains destin�es �a �etudier les formations g�eologiques.

1.3.2 Le stockage g�eologique en France

Trois sites pour l'installation de laboratoire ont �et�e envisag�es par l'ANDRA (Agence Na-

tionale pour la gestion des D�echets RAdioactifs) : deux sites argileux, le site de l'est (dans les

d�epartements de la Meuse et de la Haute-Marne), et le site du Gard ; un site granitique dans

le d�epartement de la Vienne [17]. Nous ne reviendrons pas sur la description de chacun des

sites ni sur les laboratoires ou la m�ethode de stockage [17, 18]. De même pour les processus de

d�egradation des colis par lixiviation, d�evitri�action et dissolution [10].

Retenons seulement que l'enfouissement repose sur le concept dit des trois barri�eres. La
premi�ere est la matrice de con�nement, que ce soit du verre, des c�eramiques ou du b�eton,
�eventuellement dot�ee d'un surconteneur. La deuxi�eme est la barri�ere ouvrag�ee, les mat�eriaux
de remplissage des structures arti�cielles dans lesquelles sont d�epos�es les colis. Et la troisi�eme
est la \roche" hôte : du granite, de l'argile ou du sel [7, 19].

Di��erentes �etudes sont men�ees pour �evaluer les possibilit�es de retention des di��erents milieux
en fonction de l'hydrologie du sol, de ses propri�etes chimiques, de son taux de �ssuration dans le
cas du granite ... (exp�eriences PAGIS, EVEREST et PACOMA) [18, 19]. Retenons les conlusions

g�en�erales de ces �etudes : les doses maximales pouvant être ing�er�ees par l'homme sont tr�es faibles
dans toutes les con�gurations. Les produits de �ssion sont les �el�ements les plus mobiles et sont
la source d'une fraction importante des doses re�cues par l'homme [19].

Ces r�esultats montrent qu'un stockage g�eologique correctement con�cu et r�ealis�e n'entrâ�-
nerait que des cons�equences minimales et donne l'image d'innocuit�e du stockage. Pourtant, il
existe de fortes r�eticences dans certains secteurs de l'opinion [7].

1.3.3 La situation dans le monde

Pour tous les pays confront�es au probl�eme des d�echets nucl�eaires, la solution de r�ef�erence

demeure, malgr�e le frein de l'opinion, le stockage g�eologique profond, que ce soit pour les

combustibles irradi�es ou pour les d�echets issus du retraitement.

En Allemagne, deux sites sont examin�es. Le projet Gorleben �etudie un site dans un dôme

de sel pr�es de Gorleben en Basse-Saxe pour l'enfouissement des d�echets de haute activit�e exo-
thermiques. Le stockage pourrait d�ebuter en 2012. Le projet Konrad reprend l'ancienne mine
de fer Konrad pour y stocker des d�echets de faible et moyenne activit�e non-exothermiques. Son

exploitation est pr�evue courant 2001 [20].

Aux Etats-Unis, le site de stockage �etudi�e est celui de Yucca mountain (tuf) dans le Nevada

�a 160 kilom�etres de Las Vegas. Le DOE esp�ere l'exploitation du site pour 2010 [21].

En�n, les sols granitiques sont envisag�es par le Canada, la Finlande, le Japon, la Su�ede et

la Suisse ; l'argile par la Belgique et le Hongrie [7, 22].
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1.4 Conclusion

Les d�echets nucl�eaires produits par les centrales nucl�eaires s'accumulent progressivement.

La NEA (Nuclear Energy Agency) estime que les capacit�es mondiales d'entreposage, qui sont

�a l'heure actuelle un peu moins du double de la production cumul�ee de combustibles irradi�es,

deviendraient insu�santes �a partir de 2010 [7]. Il s'agit de trouver une solution viable �a la

fois pour les d�echets de faible et moyenne activit�e et pour les d�echets de haute activit�e. Le

stockage g�eologique repr�esente pour tous les pays la solution de r�ef�erence, et les cons�equences

radiologiques donn�ees par les �etudes montrent leur \innocuit�e".

Mais ces solutions sont di�cilement compr�ehensibles pour certains secteurs de l'opinion et

d'autres voies sont �a explorer. La loi fran�caise du 30 d�ecembre 1991 distingue trois axes de

recherche qu'il convient d'explorer de mani�ere plus approfondie : la s�eparation - transmutation,

le stockage g�eologique, l'entreposage. Nous pla�cons notre �etude dans le cadre de ce premier axe.

Nous allons donc �etudier les possibilit�es de transmutation des d�echets nucl�eaires en produits

�a vie plus courte. Pour �evaluer les gains susceptibles d'être r�ealis�es lors d'une incin�eration, nous

sommes amen�es �a introduire un indicateur du risque engendr�e par les d�echets. Nous avons

retenu l'inventaire radiotoxique. Il nous faut maintenant examiner de plus pr�es les conditions

de ces incin�erations.
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Chapitre 2

D�emarche

La transmutation des d�echets nucl�eaires transforme ces noyaux toxiques �a longue dur�ee de

vie en corps �a plus courte dur�ee de vie, les produits de leur �ssion dans le cas des actinides,

ou en isotopes stables dans le cas des produits de �ssion �a vie longue. Apr�es avoir examin�e

succinctement les probl�emes techniques de l'incin�eration en r�eacteurs critiques, nous d�etaille-

rons les caract�eristiques d'un r�eacteur hybride, permettant d'envisager plus facilement, grâce

�a sa sous-criticit�e, des combustibles compos�es uniquement de transuraniens. Nous reviendrons
ensuite sur les principaux projets.

Il est int�eressant d'avoir un outil pour d�etruire les d�echets, mais encore faut-il savoir l'adapter
au besoin : r�eduire la nocivit�e des d�echets. A�n de mener cette �etude �a bien, nous devons pr�eciser
les sc�enarios de r�ef�erence : quels d�echets et en quelle quantit�e? Nous en retiendrons quatre.

Nous devons aussi pr�eciser le cheminement que nous allons suivre, �a l'oppos�e de la d�emarche
habituellement suivie pour optimiser les r�eacteurs de puissance. En e�et, l'objectif �etant dif-
f�erent, l'optimisation ne peut se faire d'une mani�ere identique. Ceci va mettre en place une
approche que nous appliquerons tout au long de cette �etude.

2.1 Le choix de l'incin�eration

La destruction des d�echets nucl�eaires peut s'imaginer de bien des mani�eres. Des propositions

ont �et�e formul�ees pour assurer la transmutation des actinides par r�eactions photonucl�eaires, par
spallation directe ou indirecte, par les neutrons produits lors de la fusion catalys�ee par muons, ou
encore par des hybrides fusion-�ssion [23]. Pour des raisons �energ�etiques, les seules alternatives
encore envisag�ees concernent la transmutation dans des r�eacteurs �a �ssion, qu'ils soit critiques

ou aliment�es par une source externe de neutrons. Nous allons examiner rapidement les probl�emes

rencontr�es lors de l'incin�eration en r�eacteurs critiques avant de d�etailler les propositions des
di��erents groupes de recherche concernant les r�eacteurs hybrides : r�eunion d'un c�ur sous-

critique et d'une cible de spallation pilot�ee par un acc�el�erateur.

2.1.1 R�eacteurs critiques

L'incin�eration des d�echets nucl�eaires produits par les r�eacteurs de puissance dans ces mêmes

r�eacteurs a fait l'objet de multiples �etudes, �a la fois en REP et en RNR [24, 25]. Des �etudes ont

vu le jour telles que CAPRA pour la consommation accrue de plutonium en r�eacteur rapide, ou
les r�eacteurs �a rapport de mod�eration accrue (RMA) ... , et elles ont conduit �a un grand nombre
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d'exp�eriences (Superfact 1 et 2 en r�eacteurs rapides, Actineau en spectre thermique, pour ne

citer que celles-l�a) [14, 26]. Nous ne souhaitons pas faire ici la synth�ese de toutes ces �etudes, mais

nous pouvons revenir rapidement sur les cons�equences de l'incin�eration des actinides �a la fois

du point de vue du fonctionnement, du contrôle et de la sûret�e. L'impact sur le fonctionnement

est sensiblement identique en RNR et en REP [26].

Du point de vue du fonctionnement, l'introduction d'actinides mineurs conduit �a une r�educ-

tion de la perte de r�eactivit�e au cours du cycle d'irradiation. En e�et, ces noyaux, peu �ssiles

initialement, sont progressivement transmut�es en mati�ere �ssile (ex : 241Am !242 Am), com-

pensant la baisse de la mati�ere �ssile initiale et l'apparition progressive des corps capturants. A

contrario, la diminution de la teneur en 238U dans un c�ur RNR, au pro�t de celle en plutonium

a, en g�en�eral, pour e�et d'acc�el�erer la chute de r�eactivit�e durant un cycle et donc de diminuer

la longueur du cycle [14, 26].

Du point de vue du contrôle du r�eacteur, deux e�ets sont �a noter :

{ la proportion de neutrons retard�es 1 diminue avec l'introduction des actinides mineurs (cf.

tableau 2.1) [14, 25, 28], ce qui r�eduit la marge entre la criticit�e et la criticit�e prompte

[27]. Notons aussi que l'utilisation d'un combustible liquide, comme pour le r�eacteur

exp�erimental d'Oak Ridge, accentue encore cette baisse, d'autant plus importante que la
vitesse de circulation du combustible est �elev�ee [29] ;

{ l'e�cacit�e des absorbants (barres de contrôle et bore soluble) est r�eduite en raison de la
diminution de leu poids relatif dans les processus de capture [14].

Isotopes �eff en pcm
235U 680
238U 1580
239Pu 215
240Pu 310
241Pu 515
242Pu 720
237Np 473
241Am 138
242mAm 247
243Am 230
243Cm 73
245Cm 167

Tab. 2.1: Coe�cient �eff de quelques isotopes [25, 28].

Du point de vue de la sûret�e le coe�cient de vidange, qui dicte l'�evolution de la r�eactivit�e
en cas de perte de caloporteur, se d�egrade avec l'introduction des actinides dans le c�ur. Le

coe�cient Doppler, qui relie la r�eactivit�e �a la variation de temp�erature du c�ur [27], diminue.

Cette derni�ere �evolution est n�efaste puisqu'elle ne conduit pas �a la contre-r�eaction constat�ee

en REP : une hausse de la temp�erature avec un coe�cient Doppler important conduit �a une

baisse de r�eactivit�e donc de puissance, d'o�u une diminution de la temp�erature. Ce ph�enom�ene
est donc moins important avec la pr�esence d'actinides.

1. Les neutrons retard�es permettent d'assurer le pilotage convenable d'un r�eacteur critique [27].
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Globalement, l'introduction des actinides diminue l'importance de l'238U, principal isotope

assurant les contre-r�eactions n�ecessaires �a un fonctionnement ad�equat d'un r�eacteur.

Ces cons�equences imposent de limiter la quantit�e maximale admissible d'actinides mineurs

dans le combustible, en mode homog�ene, �a environ 5% de la masse totale des isotopes lourds

pour les r�eacteurs rapides et �a 1% ou 2% pour les r�eacteurs thermiques [26, 30]. Les conclu-

sions sont similaires en voie h�et�erog�ene si les assemblages sont plac�es dans le c�ur. Si ils sont

plac�es en p�eriph�erie, leur impact est faible sur les caract�eristiques physiques du c�ur, mais la

concentration est limit�ee par la puissance sp�eci�que [24, 26, 30].

2.1.2 R�eacteurs d�edi�es

En raison des probl�emes �evoqu�es ci-dessus concernant le fonctionnement, le contrôle et la

sûret�e des c�urs contenant des actinides mineurs, vouloir incin�erer les d�echets nucl�eaires sans

support fertile conduit �a �etudier les r�eacteurs sous-critiques. Ils permettent aussi d'augmenter

le nombre de neutrons disponibles pour la transmutation des d�echets nucl�eaires par rapport �a

un r�eacteur critique. Mais la sous-criticit�e impose la pr�esence d'une source externe de neutrons.

2.1.2.1 Les r�eacteurs hybrides

Les r�eacteurs hybrides couplent un acc�el�erateur de protons �a un massif sous-critique (cf.
�gure 2.1). La production de neutrons �a partir de protons se fait dans une cible de spallation.
Ces neutrons di�usent alors dans le massif sous-critique contenant les d�echets nucl�eaires et si�ege
des r�eactions nucl�eaires permettant leur transmutation.

Un incin�erateur est constitu�e d'un acc�el�erateur, d'une cible de spallation, d'un massif sous-

critique, d'un ensemble �echangeur + alternateur a�n de convertir l'�energie thermique en �elec-
tricit�e et, le cas �ech�eant, d'une d'usine de retraitement. Nous allons d�ecrire bri�evement ces
di��erentes composantes, en renvoyant aux r�ef�erences indiqu�ees pour des �etudes plus d�etaill�ees.

L'acc�el�erateur Il fournit les protons n�ecessaires au maintien du ux neutronique dans le
c�ur. Dans les di��erentes propositions, d�etaill�ees par la suite, il est pr�evu un acc�el�erateur de 10
�a 50 mA pour une �energie de 1 GeV, soit une puissance comprise entre 10 et 50 MW. A titre de
r�ef�erence, l'acc�el�erateur lin�eraire LAMPF (Los Alamos Meson Physics Facility) de Los Alamos

fournit 1 MW �a 800 MeV, et le cyclotron de PSI d�elivre 900 kW �a 590 MeV depuis septembre
1995 [31, 32]. Parmi les �etudes men�ees sur les acc�el�erateurs lin�eaires citons le projet am�ericain

APT (Accelerator Production of Tritium) qui vise 100 mA �a 1,3 GeV en mode continu, le projet

fran�cais IPHI (Injecteur de Protons Haute Intensit�e), une source intense de protons en vue de
produire des protons de 1 GeV avec un courant de 50 mA (voir [33] pour la source, [34] pour
le projet d'injecteur et [35] pour les activit�es sur les acc�el�erateurs en g�en�eral en France), le

projet japonais de JAERI de 10 mA, 1,5 GeV ou encore le projet de source de spallation ESS

(European Spallation Source) [31].

En�n, �evoquons deux probl�emes cruciaux pour les acc�el�erateurs dans le cadre des r�eac-
teurs hybrides : les pertes et les interruptions de faisceau. Le premier induit la production des

particules de hautes �energies, dont il faut se pr�emunir, et active les mat�eriaux constitutifs de
l'acc�el�erateur, rendant les interventions de maintenance plus di�ciles. A�n d'�eviter ces pro-

bl�emes , les pertes de faisceau doivent être maintenues �a un niveau tr�es faible, de l'ordre de

0,1 �a 1 nA/m [36]. A titre de comparaison, les pertes au LAMPF pour un faisceau de 1 mA
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Fig. 2.1: Sch�ema d'un r�eacteur hybride pour la transmutation des d�echets nucl�eaires. Il com-

prend le c�ur assurant la �ssion des actinides et l'�eventuelle usine de retraitement permettant

la s�eparation des produits de �ssion des actinides. Une fraction de l'�energie produite par la

�ssion des actinides sert �a faire fonctionner l'acc�el�erateur.

sont inf�erieures �a 0,02%, soit 0,2 nA/m [31]. Le second probl�eme conduit �a des chutes de puis-
sance du c�ur et �a des chocs thermiques. La solution peut passer par l'utilisation de plusieurs

acc�el�erateurs en parall�ele.

La cible de spallation Elle assure la transformation des protons de haute �energie en neutrons

qui jouent le rôle de source externe pour la couverture sous-critique. La physique de la spallation

peut se d�ecomposer en deux �etapes principales : l'interaction primaire entre un proton et un

noyau de la cible et la cascade internucl�eaire qui se d�eveloppe dans une cible �epaisse [14, 37].

Lors de la premi�ere phase, le proton p�en�etre dans le noyau et interagit avec un nucl�eon par
di�usion �elastique nucl�eon-nucl�eon libre (l'�energie incidente est tr�es sup�erieure �a l'�energie de

liaison du nucl�eon dans le noyau). Une cascade intranucl�eaire se d�eveloppe au sein du noyau
conduisant �a l'�emission d'un grand nombre de nucl�eons, m�esons et même de l�egers clusters

(2H, 3He, ...). Une fois la cascade termin�ee, par manque d'�energie pour extraire de nouvelles

particules, le noyau, dans un �etat excit�e, dit de pr�e-�equilibre, \�evapore" des particules. Lors de
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tous ces processus, l'�emission de neutrons est dominante pour les noyaux lourds car favoris�ee

par la cascade intranucl�eaire. La deuxi�eme phase correspond �a la propagation des particules

produites dans la cible de spallation : la cascade internucl�eaire. Les particules peuvent interagir

avec les noyaux de la cible et d�eclencher les mêmes processus que lors de la premi�ere phase.

Le nombre de neutrons �emis lors de la spallation d�epend donc de la g�eom�etrie de la cible (la

cascade internucl�eaire se d�eveloppant plus ou moins) et crô�t avec l'�energie du proton incident

(pour Ep < 2; 5 GeV [14]). Dans les con�gurations envisag�ees pour les r�eacteurs hybrides,

chaque proton produit 20 �a 30 neutrons pour des protons de 1 GeV. Les caract�eristiques de ces

neutrons doivent être connues pr�ecis�ement, �a la fois en �energie (le spectre allant de quelques

keV �a l'�energie du faisceau) et en distribution angulaire pour optimiser la g�eom�etrie de la cible

et la positionner correctement dans le massif sous-critique. Des exp�eriences sont en cours, �a la

fois sur cible mince et sur cible �epaisse, pour �evaluer les deux phases de la spallation indiqu�ees

plus haut [38, 39, 40, 41]. Des mesures importantes ont aussi lieu, �a GSI par exemple (en

cin�ematique inverse), a�n de d�eterminer les r�esidus de spallation, les noyaux form�es lors des

r�eactions nucl�eaires et qui peuvent modi�er le comportement physico-chimique de la cible (ex :

corrosion accrue) et conduire �a la production d'isotopes toxiques (ex : polonium)[42, 43].

Il se pr�esente plusieurs solutions quant �a la composition de la cible [44], les noyaux lourds
�etant largement favoris�es par leur rendement neutrons/proton. Elle peut s'envisager solide ou
liquide, être le combustible lui-même ou s�epar�ee et compos�ee de tungst�ene, plomb, bismuth,
tantale ... [31]. Une solution retenue est celle d'une cible liquide s�epar�ee, en eutectique plomb-

bismuth dont la contraction �a la solidi�cation est nulle et dont le point de fusion est su�sament
bas, 125�C.

Indiquons qu'il existe environ 4 cibles de spallation en fonctionnement actuellement, mais
les param�etres technologiques sont encore loin de ceux envisag�es pour la r�ealisation industrielle
d'un hybride : SINQ �a PSI (Suisse), ISIS au laboratoire Rutherford Appleton (UK), IPNS �a
Los Alamos (USA) et KENS au laboratoire national pour la physique des hautes �energies de

Tsukuba (Japon) [31]. Certains projets sont en cours de d�eveloppement comme le projet ESS ou
la cible de d�emonstration en cours d'�elaboration �a Obninsk (Russie) pour le compte du projet
ISTC 559 [45].

La fenêtre L'interface entre la cible de spallation et l'acc�el�erateur est un point critique
du r�eacteur hybride. Il existe des propositions qui se passent de fenêtre et assurent la s�eparation

par la convection forc�ee de la cible (liquide) [46]. Mais, si elle est pr�esente, elle est le si�ege de
r�eactions nucl�eaires (induites par les protons du faisceau et les neutrons du milieu sous-critique)

et subit des chocs thermiques. La pr�esence d'une cible liquide engendre aussi des probl�emes de
corrosion. Les dommages dus aux protons ont �et�e �evalu�es en tenant compte des r�eactions de

spallation [47]. Nous proposons une autre �evaluation de ces dommages car il nous semble que

ces calculs oublient une contribution importante des protons aux dommages : les di�usions

�elastiques (cf. publication associ�ee A). En e�et, l'�energie des protons (� 1 GeV) est su�sante

pour que l'�energie de recul des noyaux de la fenêtre, lors de di�usion �elastique �a tr�es faible
angle de d�eviation (seul cas o�u les sections e�caces sont su�sament �elev�ees), permette aux

noyaux de quitter leurs sites et d'engendrer des cascades de d�eplacements. Il ressort que les

d�eplacements par atomes dus �a ce ph�enom�ene sont au moins aussi importants que ceux induits

par la spallation.
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Le massif sous-critique La couverture est le si�ege des r�eactions nucl�eaires qui assurent la

�ssion des actinides. Elle contient le combustible, le caloporteur et, en spectre thermique, un

mod�erateur.

Les combustibles solides sont envisag�es sous forme d'oxydes classiques, sous forme de nitrures

ou encore sous forme m�etallique : ces deux derniers favorisent les spectres rapides et permettent

d'obtenir de meilleurs bilans neutroniques car ils sont plus denses en noyaux lourds [31, 48].

Notons qu'il n'existe pas de proposition en spectre thermique avec un combustible solide, toutes

font appel �a un sel fondu. Les combustibles m�etalliques b�en�e�cient de l'exp�erience acquise lors

des �etudes am�ericaines de l'IFR (Integral Fast Reactor) [49] : taux de combustion sup�erieurs �a

170 GWj/tML et une meilleur conductivit�e thermique que les oxydes. Le combustible nitrure

a un point de fusion �elev�e (� 3100 K), une bonne conductivit�e thermique (� 15W/mK contre

� 2W/mK pour l'oxyde) et une densit�e �elev�ee, faisant de lui une alternative au combustible

oxyde, d'o�u son �etude dans le cadre de CAPRA mais aussi �a JAERI [50, 51]. Parmi les di�cult�es

rencontr�ees, les captures sur 14N (99,6% de l'azote naturel), n�ecessitant un enrichissement en
15N jusqu'�a 99,9% dont la r�ealisation, techniquement prouv�ee, entrâ�ne un surcoût de fabrication

de combustible de 17 �a 27% [31].

Les caloporteurs envisag�es pour les combustibles solides sont principalement des m�etaux
liquides : le sodium et l'eutectique plomb-bismuth (pour son point de fusion �a 125�C) sont
souvent cit�es. Les propri�et�es nucl�eaires et chimiques du caloporteur sont importantes �a la fois
(i) pour le bilan neutronique et pour limiter son activation et (ii) pour les probl�emes de corrosion

et pour disposer d'une plage de fonctionnement (en temp�erature) su�sament large (point de
fusion faible, point d'�ebullition �elev�e, dans le cas d'un caloporteur liquide). Notons que des
propositions de r�eacteur hybride refroidi au gaz sont en cours de d'�elaboration.

Les combustibles liquides ont fait l'objet de nombreuses �etudes, de la dissolution des acti-
nides directement dans de l'eau lourde �a la dissolution dans des m�etaux liquides, en passant

par les sels fondus. Ainsi le r�eacteur exp�erimental MSRE (Molten Salt Reactor Experiment)
de 8 MWth d'Oak Ridge a fonctionn�e dans les ann�ees 60 en utilisant un sel de type LiF-BeF2.
Celui-ci circulait �a 720�C (temp�erature de sortie) dans un r�eseau de graphite. Ce r�eacteur a
fonctionn�e avec de l' 235U comme combustible entre 1965 et 1968, totalisant 9 000 HEPP (Heure
Equivalente �a Pleine Puissance) avec un taux de charge de 80% pendant les 15 derniers mois.

Puis, il a �et�e adapt�e au cycle Th-U, cumulant 2 500 HEPP entre 1968 et 1970 et d�emontrant
par l�a les possibilit�es de surg�en�eration en spectre thermique (taux de 1,02) [52, 53, 54].

Parmi les propositions existantes, on retiendra surtout les sels �a base de uorures ou de

chlorures. D'une mani�ere g�en�erale le sel doit poss�eder les caract�eristiques suivantes :

{ propri�et�es adapt�ees au spectre de neutrons souhait�e ;
{ propri�et�es physiques et chimiques du uide convenables, ainsi qu'une compatibilit�e su�-
sante avec les mat�eriaux de structure ;

{ solubilit�e ad�equate des actinides.

Seront aussi �a traiter les probl�emes d'activation et de corrosion.
L'avantage des combustibles liquides est triple : (i) ils permettent d'extraire en ligne les

produits de �ssion, ouvrant la voies �a des taux d'incin�eration �elev�es, (ii) ils n'imposent pas des

temps de refroidissement entre la �n de l'irradiation et le d�ebut des op�erations de retraitement
(3 ans actuellement en France), et (iii) ils permettent des distributions de puissance (d'autant

moins plates que le keff est loin de 1) et de ux moins plates que dans des r�eacteurs critiques.
Par ailleurs, l'homog�en�eit�e du combustible assure une incin�eration uniforme des actinides.



2.1 Le choix de l incineration 37

La production d'�electricit�e L'�energie thermique produite par le c�ur doit être �evacu�ee et

les moyens mis en �uvre sont identiques �a ceux des r�eacteurs critiques. La di��erence provient

de la n�ecessit�e d'alimenter l'acc�el�erateur. En �ecrivant les relations entre la puissance thermique

du r�eacteur et la puissance de l'acc�el�erateur, nous pouvons �ecrire une condition sur le coe�-

cient de multiplication keff du c�ur pour que le bilan �energ�etique net soit positif : le r�eacteur

produit plus d'�energie que n'en consomme l'acc�el�erateur qui l'alimente. En notant R1 et R2 les

rendements de conversion thermique du r�eacteur et �electrique de l'acc�el�erateur, nous obtenons

la condition [14] :

keff >
1

1 +R1R2
Ef
Ep

�s
�

(2.1)

dans laquelle Ef est l'�energie lib�er�ee par �ssion, Ep est l'�energie des protons, �s le rendement

de la cible de spallation, en neutrons par proton et � le nombre moyen de neutrons �emis par

�ssion.

La valeur de \break-even" est comprise entre 0,61 et 0,72 en fonction des rendements de

conversion. Notons que R1 d�epend essentiellement de la temp�erature du c�ur, nous y revien-
drons dans notre analyse des solutions possibles d'incin�erateurs en �evoquant la possibilit�e de

fonctionner �a faible temp�erature.

L'usine de retraitement Dans le cas d'un cycle de combustible avec retraitement, il est
possible d'envisager deux s�eparations chimiques : le proc�ed�e PUREX (Plutonium and Uranium
Recovery by EXtraction) actuellement utilis�e �a La Hague ou un proc�ed�e voisin, et la pyro-
m�etallurgie. Le proc�ed�e PUREX repose sur une op�eration unitaire d'extraction liquide-liquide,
ce qui implique la dissolution des combustibles irradi�es en solution aqueuse, permettant les

s�eparations chimiques [55] :

{ uranium + plutonium vis-�a-vis des produits de �ssion et m�etaux �etrangers ;

{ uranium / plutonium.

La dissolution des combustibles doit se faire en solution nitrique et l'extraction s'op�ere grâce �a
un solvant constitu�e d'une solution de phosphate tributylique (TBP) pr�esentant une tr�es forte
a�nit�e pour l'uranium au degr�e d'oxydation VI et pour le plutonium au degr�e d'oxydation IV.
Les deux r�eactions principales de la premi�ere s�eparation chimique sont :

(UO2+
2 ; 2NO�

3 ) + 2TBP 
 UO2(NO3)2(TBP )2 (2.2)

(Pu4+; 4NO�

3 ) + 2TBP 
 UO2(NO3)4(TBP )2 (2.3)

Elles sont fortement d�eplac�ees vers la droite si la concentration en acide nitrique est importante.

La deuxi�eme s�eparation chimique est obtenue grâce aux mêmes r�eactions mais en ayant

pr�ealablement chang�e le degr�e d'oxydation du plutonium avec un r�educteur sp�eci�que [55].

Les rendements r�ealis�es �a La Hague pour la s�eparation du plutonium sont de l'ordre de
99,999% pour la phase chimique, mais cette e�cacit�e n'est plus que de 99,88% pour l'ensemble
de l'op�eration de retraitement �a cause des insolubles lors de la dissolution des combustibles.

Indiquons �nalement que de nombreuses voies de recherche sont poursuivies pour l'extraction

performante des actinides mineurs, grâce au TBP ou �a d'autres compos�es (�a titre d'exemples :

TRPO - m�elanges d'oxydes de trialkylphosphine -, HDEHP - acide di-2-�ethylhexylphosphorique
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- ou DIDPA - acide di-isodecylphosphorique), toujours sur le principe d'extraction liquide-

liquide : proc�ed�es DIAMEX (DIAmides EXtraction), TRUEX (TRansUranic EXtraction) ou

SESAME (S�eparation par Extraction S�elective de l'Am�ericiumpar M�ethodes Electrochimiques),

ce dernier utilisant un processus �electrochimique pour changer le degr�e d'oxydation de l'am�eri-

cium avant son extraction [30, 55].

Outre ces extractions par solvant, des proc�ed�es pyrom�etallurgiques, bas�es sur des di��erences

de potentiel d'�electrolyse, pourraient o�rir des perspectives int�eressantes dans la mesure o�u

les actinides forment des compos�es plus facilement r�eductibles vers l'�etat m�etallique que les

lanthanides et la plupart des autres produits de �ssion. D'une mani�ere g�en�erale, ils reposent

sur des techniques d'extraction dans un sel fondu par �electrora�nage (chlorure ou uorure) ou

entre un sel et un m�etal fondu.

Cette solution, d�efendue par Rubbia et al. en particulier, a plusieurs avantages [56, 57]:

{ des unit�es compactes, en raison, �a la fois, des fortes concentrations de solut�e et des temps

de s�ejour faible, pouvant s'int�egrer sur le site avec le r�eacteur hybride et conduisant �a des

coûts d'investissement plus faibles que les proc�ed�es hydrom�etallurgiques ;

{ des propri�et�es thermodynamiques di��erentes des solvants aqueux permettant la dissolu-

tion de certaines cibles ou combustibles insolubles dans l'acide nitrique, et, mais il faut
le con�rmer, la s�eparation des actinides mineurs des lanthanides (tous deux au degr�e
d'oxydation III) ;

{ des milieux peu sensibles �a la radiolyse et n'imposant pas de limite �a la radioactivit�e du
solut�e ou son taux d'incin�eration. Ces proc�ed�es pourraient donc traiter les combustibles

juste �a leur sortie de c�ur, sans temps de refroidissement en piscine comme c'est le cas
actuellement ;

{ d'extraire tous les transuraniens simultan�ement sur une seule cathode, apr�es la s�eparation
de l'uranium ;

{ de limiter les risques de criticit�e car les masses trait�ees �a chaque cycle sont faibles et les
milieux ne sont pas mod�erateurs.

Les inconv�enients de ce proc�ed�e sont (i) la n�ecessit�e de fonctionner �a haute temp�erature et
dans des milieux tr�es corrosifs en pr�esence d'une atmosph�ere inerte et (ii) des taux de s�eparations

faibles par op�eration unitaire [30, 57, 58]. A titre d'exemple, le proc�ed�e de pyrom�etallurgie de

Los Alamos est fond�e sur l'eutectique sel fondu NaCl-KCl et n�ecessite une temp�erature de
fonctionnement de 700�C [59].

En op�erant plusieurs phases d'extraction, Rubbia et al pr�esentent un sch�ema complet condui-
sant �a un niveau de pertes (fraction de la masse d'actinides qui n'est pas r�ecup�er�ee) de 4 10�6 [56].
Le projet ATW, �a spectre rapide et combustible solide, pr�evoit des pertes pour l'ensemble des

op�erations �a hauteur de 10�3 [59].

2.1.2.2 Les projets

Parmi l'ensemble des projets de r�eacteurs hybrides, certains sont vou�es �a la transmutation

de d�echets nucl�eaires, d'autres envisagent la production d'�energie comme principal objectif.
Nous allons �evoquer rapidement certains de ces projets.
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Le projet Rubbia. L'�equipe du CERN a present�e en 1993 un concept de c�ur sous-critique

�a neutrons thermiques en utilisant le cycle du thorium. Le ux est limit�e �a 1014 n/cm2s pour

permettre au 233Pa, produit par capture sur le 232Th, de d�ecrô�tre en 233U, isotope assurant la

production d'�energie du syst�eme. La sous-criticit�e retenue �etait de keff = 0; 93. Elle conduit

�a une d�ecroissance rapide du ux entre la cible de spallation et la p�eriph�erie du c�ur [60].

Il �etait d�edi�e �a la production d'�energie et le cycle Th-U permet de r�eduire la production de

transuraniens donc l'inventaire radiotoxique des d�echets.

Cette solution a �et�e progressivement abandonn�ee au pro�t d'une solution �a spectre ra-

pide [47]. Le cycle du combustible demeure Th-U car l'objectif reste de produire de l'�energie,

d'o�u son nom d'Energy Ampli�er, en produisant moins de d�echets toxiques. Le r�eacteur se pr�e-

sente comme une colonne de plomb 30 m de haut et de 6 m de diam�etre. Ce m�etal fondu sert �a

la fois de cible de spallation et de caloporteur. Le combustible, sous forme oxyde, est plac�e au

fond de la cuve et reste dans le c�ur pendant 5 ans. La puissance de chaque unit�e est de 1 500

MWth, soit 625 MW�e. L'acc�el�erateur est un cyclotron produisant des protons de 1 GeV avec un

courant nominal de 12,5 mA (20 mA pour l'intensit�e maximale). Le coe�cient multiplicateur

du c�ur est de keff = 0; 98.

La hauteur de plomb, 30 m�etres, assure le refroidissement du c�ur en partie par convection
naturelle, qui, en particulier, �evacue la chaleur r�esiduelle en cas d'arrêt du r�eacteur, ce qui �evite
les probl�emes de hausse de temp�erature et d'�eventuelle fonte du c�ur (accident de Three Mile
Island). D'autres solutions passives ont �et�e envisag�ees comme l'arrêt automatique du faisceau

en cas de hausse de temp�erature.

L'accueil de ce projet de r�eacteur hybride �a vocation �energ�etique ne correspondait pas aux
besoins exprim�es par les di��erents interlocuteurs. L'�equipe du CERN a donc �et�e men�ee �a �etu-

dier les possibilit�es d'incin�eration dans un tel syst�eme, sans en changer les grandes lignes [56].
Appliqu�e au cas pr�ecis de l'Espagne, il ressort de sa proposition que les d�echets nucl�eaires de
haute activit�e cumul�es par ce pays en 2029, soit 73,42 tonnes de transuraniens (sur les 9628
tonnes de d�echets nucl�eaires) peuvent être trait�es en 60 ans dans cinq unit�es d'Energy Ampli�er.
Deux phases d�ecoupent ce sch�ema : une premi�ere de 37 ans pendant laquelle des transuraniens

\neufs" sont continuellement aliment�es dans le c�ur, une deuxi�eme qui se poursuit jusqu'�a la
�n de la vie du r�eacteur (prise �a 60 ans), correspondant �a la �n du stock de transuraniens et
pendant laquelle l'incin�eration doit se poursuivre pour d�etruire compl�etement les transuraniens
dans le c�ur. Les quelques modi�cations apport�ees sont des cycles de deux ans, une cible de
spallation ind�ependante du caloporteur, un combustible m�etallique et une sous-criticit�e l�eg�ere-

ment plus prononc�ee : keff = 0; 97. Cette sous-criticit�e varie avec la dur�ee d'incin�eration et elle
est compens�ee par l'acc�el�erateur, qui passe du simple au double au cours de la vie du r�eacteur,

a�n de conserver une puissance totale constante.

Les transuraniens sont charg�es dans le c�ur avec du thorium pour assurer le maintien de la

r�eactivit�e au cours de l'incin�eration. Apr�es un taux d'incin�eration de 120 GWj/t, le combustible
est retrait�e et les transuraniens r�ecup�er�es alimentent de nouveau le r�eacteur, auquel on rajoute
une quantit�e de thorium et de transuraniens \neufs". Les courbes de chargement en fonction du

cycle sont donn�ees en r�ef�erence [56]. Les performances globales du syst�eme, une fois le r�egime

asymptotique de la premi�ere phase atteint au bout d'une dizaine d'ann�ees, sont une destruction
de transuraniens de 402 kg par an par unit�e et un chargement annuel par unit�e de :

{ 850 kg de thorium \frais" ;

{ 740 kg de transuraniens \neufs" ;
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Fig. 2.2: R�eacteur propos�e par le CERN.
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{ 5,35 tonnes de thorium r�ecup�er�e des cycles pr�ec�edents par s�eparation pyrom�etallurgique ;

{ 2,26 tonnes de transuraniens.

A noter que l'uranium produit par capture sur le thorium n'est pas r�einject�e dans le syst�eme

mais stock�e.

Remarquons aussi que l'e�cacit�e r�eelle de ce sch�ema n'est pas indiqu�ee, en particulier la

r�eduction e�ective de l'inventaire radiotoxique.

Les projets de Bowman. Le Dr. Bowman s'est focalis�e, d�es le d�ebut de ses �etudes, sur

l'incin�eration des d�echets nucl�eraires issus des centrales REP actuelles et ce en spectre ther-

mique [52, 61]. Il se fonde essentiellement sur les exp�eriences men�ees �a Oak Ridge sur le com-

bustible liquide et le r�eacteur exp�erimental MSRE. Le projet a continuellement �evolu�e depuis

1992 et nous ne pr�esenterons que la derni�ere version [61].

Un r�eacteur hybride est install�e sur chaque site de r�eacteur nucl�eaire et il sera d�edi�e �a l'inci-

n�eration des d�echets de ce r�eacteur. Apr�es avoir envisag�e des cycles avec retraitement en ligne,

la solution adopt�ee consiste �a limiter les op�erations de s�eparation chimique (source de pertes

et donc de toxicit�e r�esiduelle) : les combustibles irradi�es subissent une uorination permettant
de s�eparer l'uranium (�el�ement principal des combustibles irradi�es) sous forme gazeuse, UF6, et

les produits de �ssion gazeux. Les autres noyaux, actinides, produits de �ssion et mat�eriaux
de structure (principalement du zirconium) sont incorpor�es �a un sel NaF-ZrF4 : le zirconium
des gaines sert de sel au r�eacteur hybride. Ce sel, �a hauteur de 300 kg par an de transuraniens
et 1200 kg par an de produits de �ssion, alimente le r�eacteur hybride d'une puissance de 750
MWth. Le cycle est du type \once-through", �a savoir que le sel pr�elev�e p�eriodiquement n'est

pas retrait�e mais stock�e 2, soit 65 kg de transuraniens par an et 1435 kg de produits de �ssion.
Ceci correspond �a un taux d'incin�eration de 80%.

Le r�eacteur hybride en lui-même est compos�e de blocs de graphite transperc�es de 122 canaux
contenant le sel entre 600 et 700�C, avec une proportion volumique de 5% (sel/graphite). Le
ux est de 2 1014 n/cm2s, correspondant �a une dur�ee d'irradiation de 5 ans. Finalement, la sous-
criticit�e de 0,96 est assur�ee par un acc�el�erateur de protons �a 1 GeV et 13,5 mA. Ces chi�res
sont des estimations et doivent être v�eri��ees avec des calcul Monte-Carlo.

Ces unit�es, une par r�eacteur critique, permettent de r�eduire l'inventaire des d�echets nu-
cl�eaires d'un facteur 5 et traitent �a la fois les transuraniens et les produits de �ssion, sans
distinction.

Projet ATW de Los Alamos. Ce nouveau projet repose sur un concept voisin de celui de

l'Energy Ampli�er avec un spectre rapide et l'eutectique plomb-bismuth �a la fois caloporteur
et cible de spallation. Les objectifs d'ATW (Accelerator Tranmutation of Waste) sont [59, 62] :

{ d�etruire 99,9% des transuraniens ;

{ transmuter 99,9% du techn�etium et de l'iode ;

{ s�eparer le strontium et le c�esium pour un stockage optimal ;

{ isoler l'uranium pour stockage en vue d'une possible r�eutilisation ;

{ produire de l'�electricit�e.

2. C. Bowman �evoque la possibilit�e de construire, pour les actinides qui restent apr�es ce premier passage en
c�ur, un complexe centralis�e permettant de d�etruire compl�etement les d�echets, en utilisation un retraitement
en ligne.
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Fig. 2.3: R�eacteur propos�e par C. Bowman
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Comme pour le projet de C. Bowman, il s'agit de la transmutation des d�echets des REP. L'ac-

c�el�erateur est un LINAC de 40 MW, utilisant le d�eveloppment de APT (Accelerator Production

of Tritium), soit 1 GeV et 40 mA. Le c�ur, 2 m de hauteur et 2 m de diam�etre avec la cible de

spallation de 60 cm de diam�etre en son centre, contient un combustible m�etallique �a base de

zirconium et des produits de �ssion �a vie longue �a transmuter. Apr�es irradiation, les combus-

tibles irradi�es sont retrait�es par pyrom�etallurgie a�n de r�ecup�erer les transuraniens pour refaire

du combustible.

Un sc�enario a �et�e d�evelopp�e pour incin�erer sur une p�eriode de 65 ans, les 600 tonnes de

plutonium et actinides mineurs pr�evus en 2015 aux Etats-Unis. Il consid�ere la mise en place de

trois complexes identiques. L'unit�e �el�ementaire est un r�eacteur hybride de 2000 MWth, d'une

dur�ee de vie de 40 ans, permettant la destruction de 650 kg de transuraniens par an. Ces unit�es

sont mises en service progressivement : deux suppl�ementaires tous les deux ans (cf. �gure 2.4).

Au terme de la vie du r�eacteur, 40 ans, son c�ur sert de combustible �a un autre, jusqu'�a

l'�epuissement du stock de d�echets. Une incin�eration �nale de 5 ans permet ensuite de r�eduire

l'inventaire des d�echets �a moins d'une tonne. La mise en place de ce sch�ema dynamique permet

de diminuer de fa�con importante la dur�ee totale d'incin�eration (cf. �gure 2.5) [59].

Les projets de JAERI. Deux projets ont progressivement vu le jour depuis la cr�eation du

projet OMEGA de JAERI (Japanese Atomic Energy Research Institut) : un concept de r�eacteur
�a sel fondu et une image de c�ur avec un combustible solide. Ils sont tous deux �a spectre rapide
et destin�es �a l'incin�eration des transuraniens[63, 64].

Le r�eacteur �a sel fondu, d'une puissance de 800 MWth, aliment�e par un faisceau de protons
de 1,5 GeV, peut s'envisager avec deux sels di��erents :

64%(NaCl) + 36%(fActinidesgCl3)
70%(PbCl2) + 30%(fActinidesgCl3)

Ces sels, �a bases de chlorures, peuvent contenir des grandes quantit�es d'actinides. Le second
peut aussi servir de cible de spallation, mais les rendements ne sont pas aussi bons que pour les
cibles m�etalliques. Finalement, les probl�emes de corrosion et d'activation ne sont pas �a n�egliger.

Le concept de c�ur �a combustible solide est bas�e sur la technologie des r�eacteurs rapides
refroidis au sodium. Il utilise un combustible nitrure dense :

(90%fActinides Mineursg+ 10%fP lutoniumg)N

La puissance du r�eacteur est de 360 MWth et l'�energie du faisceau identique au premier projet.
Nous avons d�ej�a �evoqu�e les avantages du combustible �a base de nitrure quant au spectre et au

comportement thermique.

Cette liste de projets de r�eacteurs hybrides, pour la transmutation de d�echets nucl�eaires
ou la production d'�energie, n'est en rien exhaustive puisque des �etudes sont men�ees en France

(projet INCAD ou HADRON [65]), en Su�ede ... mais elle permet d'avoir une id�ee de l'�etat de
la r�eexion concernant ces nouveaux syst�emes.

Munis de ces exemples, nous allons pouvoir examiner de plus pr�es l'int�erêt d'un r�eacteur

hybride au sein du parc fran�cais pour la destruction des d�echets.
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Fig. 2.4: Sc�enario d'incin�eration des d�echets propos�es par Los Alamos pour traiter le stock

am�ericain. Les unit�es sont mises progressivement en service, pour une dur�ee de 40 ans, aux

termes desquelles, le c�ur est transf�er�e vers un autre r�eacteur. L'incin�eration �nale de 5 ans

permet de r�eduire l'inventaire massique �a moins d'une tonne [59].

Fig. 2.5: Le sc�enario propos�e par ATW permet de r�eduire l'inventaire en transuraniens plus

rapidement qu'un r�eacteur rapide seul (ALMR - Advanced Liquid Metal Reactor). Au bout de

65 ans, en ayant construit 21 unit�es, le stock de d�echets peu être r�eduit de 600 �a 1 tonne [59].
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2.1.3 Un parc �a deux niveaux

L'�elaboration d'incin�erateurs d�edi�es permet d'envisager un parc �electronucl�eaire �a deux ni-

veaux ou strates [66]. Le premier correspond aux r�eacteurs critiques de puissance, des REP,

assurant la production �electrique n�ecessaire. Le second regroupe les r�eacteurs hybrides sp�eci-

�ques consacr�es �a la destruction des d�echets nucl�eaires produits par le premier niveau. Chaque

ensemble de r�eacteurs a un objectif pr�ecis ; leur optimisation est ainsi d�ecoupl�ee.

L'objet du travail pr�esent�e ici est l'�etude de ce deuxi�eme niveau, et unqiement celui-ci,

enti�erement consacr�e �a la destruction des d�echets nucl�eaires. Toutes les terminologies utili�ees

feront donc r�ef�erence implicitement �a cette approche vou�ee aux incin�erateurs. Ainsi, parler

d'incin�eration sans recyclage signi�e que les d�echets nucl�eaires issus de la premi�ere strate,

ayant subi un retraitement pour isoler les produits de �ssion et l'uranium de retraitement, sont

irradi�es en un seul passsage dans les r�eacteurs hybrides.

A�n d'apporter une r�eponse que l'on souhaite la plus compl�ete possible, nous allons envisager

di��erents sc�enarios pour le premier niveau, en fonction du nombre de passages en combustible

MOX et analyser leurs cons�equences sur les incin�erateurs.

2.2 La �nalit�e des incin�erateurs

Avant de commencer notre �etude de l'incin�eration des d�echets nucl�eaires dans des r�eacteurs
hybrides, il est utile de bien cerner les objectifs �a atteindre et les hypoth�eses de travail.

2.2.1 L'incin�eration des d�echets

La r�eduction de la nocivit�e des d�echets peut s'interpr�eter de mani�eres tr�es diverses suivant

le crit�ere retenu : volume, masse, inventaire radiotoxique, retour �a la biosph�ere �a partir d'un sto-
ckage g�eologique ... A�n de quanti�er les gains susceptibles d'être r�ealis�es par l'incin�eration des
d�echets nucl�eaires, nous avons opt�e pour l'inventaire radiotoxique qui permet de tenir compte
des e�ets sur l'homme sans faire d'hypoth�eses sur d'�eventuelles barri�eres de stockage limitant
la di�usion des d�echets vers le milieu environnant. Nous mettrons en relation les inventaires

radiotoxiques apr�es incin�eration avec ceux des sc�enarios de r�ef�erence et de l'uranium naturel
initial utilis�e par le premier niveau du parc.

Parmi les d�echets nucl�eaires, nous nous concentrerons sur les actinides transuraniens pro-

duits par le parc de r�eacteurs de puissance, sans s�eparation isotopique. Nous tiendrons compte
de l'inventaire radiotoxique des produits de �ssion �a vie longue issus des r�eacteurs de puis-
sance et des incin�erateurs, mais nous omettrons la radiotoxicit�e de l'uranium appauvri et celle

de l'uranium de retraitement 3. La r�ef�erence pour l'inventaire radiotoxique sera le niveau de

l'uranium naturel de d�epart.
A partir d'un certain nombre de sc�enarios de r�ef�erence, nous �etudierons les possibilit�es

de r�eduire cet inventaire radiotoxique en s'int�eressant �a la transmutation des actinides et de
certains PFVL, principalement l' 129I, le 99Tc et le 135Cs car les simulations indiquent que ces

3. Ceci introduit un \d�ecalage" de la radiotoxicit�e car le niveau de toxicit�e de l'uranium appauvri et de
retraitement est du même ordre de grandeur que celui de l'uranium naturel n�ecessaire au parc. En e�et, la
source de la radiotoxicit�e de l'uranium naturel provient de la mise �a l'�equilibre de la famille de l' 238U et la
masse de cet isotope n'est que tr�es faiblement r�eduite par l'irradiation en c�ur : 70 tonnes sont transmut�ees
sur les 8 100 tonnes initiales. Limiter la toxicit�e des d�echets au niveau de l'uranium naturel demandera donc de
s'attaquer au probl�eme de l'uranium actuellement entrepos�e.
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isotopes sont responsables de l'essentiel de la radiotoxicit�e qui retourne

`a la biosph�ere [19]. Il s'agit de concevoir des r�eacteur hybrides sans support fertile a�n d'�eviter

la production de transuraniens suppl�ementaires alors que l'on cherche �a les d�etruire. Ils doivent

assurer la �ssion des d�echets, c'est-�a-dire la production d'une puissance donn�ee, fonction du

sc�enario du premier niveau. Certaines contraintes de ces incin�erateurs ne sont pas du même

type que celles des r�eacteurs de puissance. Nous reviendrons sur les caract�eristiques techniques

principales qui nous seront utiles pour les dimensionner, mais notons quelques aspects essentiels :

{ le support est inerte. Le taux de combustion et le taux d'incin�eration sont donc �equiva-

lents ;

{ la production d'�energie n'est pas un objectif prioritaire. L'auto-su�sance �energ�etique

apparâ�t alors comme une limite naturelle, �a savoir que l'�energie thermique produite par

�ssion, convertie en �electricit�e par des alternateurs, doit su�re au fonctionnement de

l'acc�el�erateur et des di��erentes pompes, vannes, etc., du r�eacteur. Ceci peut se traduire

par une temp�erature de fonctionnement plus faible (diminuant le rendement de Carnot) ;

{ un nombre limit�e d'unit�es doivent être mise en �uvre.

Une derni�ere contrainte, plus di�cilement quanti�able �a ce stade de l'�etude, est de limiter les
d�echets nucl�eaires r�esultant de cette transmutation (gaines, mat�eriaux de structure irradi�es)
a�n d'assurer un bilan largement positif pour l'ensemble de l'industrie nucl�eaire.

2.2.2 Les sc�enarios de production de d�echets

Pour quanti�er l'�etude de l'incin�eration des d�echets nucl�eaires, il faut travailler sur des
compositions isotopiques clairement�etablies. Nous devons d�e�nir un certain nombre de sc�enarios
pour le parc �electronucl�eaire, tir�es des �etudes men�ees �a la Direction des R�eacteurs Nucl�eaires
du CEA [67, 68, 69]. Nous allons les �enum�erer en indiquant �a chaque fois les d�echets dus �a

un an de fonctionnement du parc et les pertes li�ees au retraitement n�ecessaire �a la fabrication
des �eventuels combustibles mixtes. Pr�ecisons que le parc de r�eacteurs critiques est suppos�e de
puissance constante, 60 GW�e, quel que soit le sc�enario, et qu'il d�elivre 400 TWh�e par an. Nous
reviendrons plus loin sur cette hypoth�ese pour �evoquer les autres con�gurations possibles (cf.
page 55).

Nous d�enommons par d�echets l'ensemble des transuraiens, plutonium compris, qui sont
produits par les r�eacteurs de puissance et qui n'y sont pas recycl�es. Cette d�e�nition fait abs-
traction de toute notion de combustible qui pourrait être associ�e �a ces mat�eriaux, le plutonium
par exemple.

Les pertes en transuraniens dues au retraitement seront calcul�ees en utilisant les rendements

actuels de l'extraction liquide-liquide �a La Hague en extrapolant le niveau de pertes qui pr�evaut
pour le plutonium, 10�3, aux autres �el�ements [70, 71]. Remarquons que l'e�cacit�e de la s�epa-
ration chimique est de l'ordre de 105 mais la dissolution dans l'acide nitrique du combustible
solide n'est pas totale car elle s'accompagne d'insolubles contenant des actinides, d'o�u les pertes

e�ectives de 10�3.

2.2.2.1 Le cycle ouvert

Dans ce sch�ema, les r�eacteurs du parc (r�eacteurs �a eau pressuris�ee { REP) sont de type N4

charg�es uniquement en uranium enrichi �a 4,5% avec une taux de combustion de 55 GWj/t.. La

dur�ee d'irradiation �etant de 5,3 ans, celle du cycle complet fabrication-irradiation-refroidissement
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est de 12,3 ans. L'alimentation du parc n�ecessite annuellement 8100 tonnes d'uranium naturel

(Unat) conduisant aux d�echets indiqu�es dans le tableau 2.2 (cf. �gure 2.6). Nous avons repr�esent�e

dans cette �gure et les suivantes uniquement les ux de d�echets 4.

REP
Uranium

Transuraniens

100 %

8100 t

Cm : 116 kg

Np : 840 kg

Pu : 11,72 t

Am : 559 kg

Fig. 2.6: Bilan annuel des d�echets du cycle ouvert. Le parc est contitu�e �a 100 % de r�eacteurs

�a eau pressuris�ee charg�es en combustible oxyde UOX. Les masses de d�echets en transuraniens

sont indiqu�ees par �el�ement.

Isotope kg/TWh�e tonnes
237Np 2,10 0,84
241Am 0,76 0,304
242mAm 0,01 0,004
243Am 0,63 0,251
244Cm 0,27 0,108
245Cm 0,02 0,008
238Pu 1,19 0,476
239Pu 14,95 5,980
240Pu 6,82 2,728
241Pu 3,65 1,460
242Pu 2,69 1,076

Total 33,09 13,24

Tab. 2.2: Composition isotopique des d�echets pour un parc en cycle ouvert.

Les pertes dues au retraitement, en prenant des facteurs d'extraction de 10�3 pour tous les
�el�ements, sont de l'ordre de 13; 2 kg par an.

La radiotoxicit�e (cf. �gure 2.7) est principalement due au plutonium (v 90%). Ce plutonium,
contenant du 239Pu �ssile �a hauteur de� 51%, peut servir de source d'�energie, ce qui permettrait

d'am�eliorer l'utilisation de l'uranium initial et aussi d'esp�erer une baisse de la radiotoxicit�e. La
contribution du 237Np est n�egligeable avant le million d'ann�ees et ne constitue un risque que

dans un sc�enario d'enfouissement (cf. section 1.3.2).

L'inventaire radiotoxique de l'uranium combustible (8100 t) est de 2; 5 108 Sv (cf. �gure 2.7).
Le temps n�ecessaire aux d�echets transuraniens pour rejoindre ce niveau est de 150 000 ans.

4. La masse initiale d'uranium naturel n'est �evidemment pas conserv�ee dans ce sch�ema, car il faudrait tenir
compte des produits de �ssion, de l'uranium appauvri et de l'uranium de retraitement, retraitement n�ecessaire
si l'on souhaite isoler les transuraniens en vue de leur destruction.
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Fig. 2.7: Radiotoxicit�e des d�echets du parc dans le cas du cycle ouvert. L'�el�ement dominant de

la radiotoxicit�e est le plutonium, d'o�u l'int�erêt de son multirecyclage car il peut aussi servir de

source d'�energie.
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Isotope kg/TWh�e tonnes
237Np 1,88 0,752
241Am 1,62 0,648
242mAm 0,01 0,004
243Am 1,25 0,5
243Cm 0,01 0,004
244Cm 0,55 0,22
245Cm 0,08 0,032
238Pu 1,05 0,42
239Pu 6,60 2,64
240Pu 5,24 2,096
241Pu 2,54 1,016
242Pu 2,68 1,072

Total 23,51 9,404

Tab. 2.3: Composition isotopique des d�echets pour un parc comprenant 1 pasage MOX

2.2.2.2 Sc�enario MOX1

Le plutonium produit par le cycle ouvert peut être consid�er�e comme une source d'�energie
et servir �a la fabrication de combustible mixte (MOX) pour les r�eacteurs �a eau pressuris�ee

(cf. �gure 2.8). Les besoins en uranium naturel sont diminu�es d'autant et passent de 8 100
tonnes �a 7 150 tonnes pour maintenir une puissance totale de 60 GW�e. Les d�echets qui en
d�ecoulent proviennent �a fois du combustible UOX et du combustible MOX et sont pr�ecis�es
dans le tableau 2.3.

REP
Uranium Pu

REP

déchets

UOX

11,7 %

MOX

Am : 494 kg
Cm : 106 kg
Np : 742 kg

Pu : 7,2 t
Am : 652 kg
Cm : 150 kg
Np : 10 kg

10,3 t7150 t

88,3 %

Fig. 2.8: Bilan annuel des d�echets du sc�enario MOX1. La consommation annuelle en uranium

naturel est plus faible que dans le sc�enario de cycle ouvert suite �a une meilleure utilisation

de l'uranium par l'interm�ediaire du combustible mixte MOX contribuant �a hauteur de 11,7% �a

l'�energie produite.

La radiotoxicit�e des actinides est due principalement au plutonium, mais on constate une

importance croissante de l'am�ericium, alors que le neptunium est moins pr�esent (cf. �gure 2.9).
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Fig. 2.9: Inventaire radiotoxique des actinides issus du sc�enario MOX1. Le plutonium reste la

source principale de la radiotoxicit�e même si on constate une augmentation de l'am�ericium.
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REP
Uranium Pu Pu

REP REP

déchets

Am : 463 kg
Cm : 99 kg

82,71 %

Np : 695 kg

Am : 617 kg
Cm : 141 kg Pu : 4,872 t

Am : 400 kg
Cm : 88 kg
Np : 5 kg

6700 t
9,69 t 6,78 t

UOX MOX MOX

Np : 8 kg

6,28 %11,01 %

Fig. 2.10: Bilan annuel des d�echets du sc�enario MOX2.

Le recyclage sous forme MOX entrâ�ne une formation plus importante d'am�ericium et de cu-

rium et une destruction du plutonium. Par ailleurs, la masse totale de neptunium, provenant

essentiellement du combustible UOX, est plus faible car la part �energ�etique de ce dernier est

plus faible que pour le cycle ouvert (88,3% au lieu de 100%).

Les pertes ont deux origines correspondant aux s�eparations e�ectu�ees :

{ le retraitement du combustible UOX pour en extraire le plutonium et les actinides mi-
neurs ;

{ la s�eparation des transuraniens du combustible MOX,

et elles s'�el�event �a 19,7 kg. Il s'agit principalement de plutonium (88,8 %).

Par ailleurs, ce plutonium recycl�e permet une meilleure utilisation du combustible de d�epart.

Puisque nous consid�erons un parc de r�eacteurs critiques de puissance constante, les besoins en
Unat baissent �a 7150 tonnes correspondant �a un inventaire radiotoxique de 2; 2 10

8 Sv. Le temps
de retour �a cette limite est de l'ordre de 140 000 ans.

Le principal avantage de ce sc�enario est la r�eduction de la masse des d�echets (-29 %).

2.2.2.3 Sc�enario MOX2

En poursuivant dans la même direction, il est possible d'envisager un deuxi�eme passage en
combustible MOX pour le plutonium restant (cf �gure 2.10), même si la r�eduction en plutonium

est un peu moins importante lors de ce deuxi�eme passage (32 % par rapport �a 38 % pour le
premier passage). La contrepartie est l'accumulation d'importantes quantit�es d'am�ericium (cf.
tableau 2.4).

Le ph�enom�ene constat�e lors du sc�enario MOX1 est ampli��e : l'am�ericium contribue de ma-

ni�ere accrue �a l'inventaire radiotoxique (� 45 % apr�es 500 jours de d�ecroissance). Le neptunium

diminue, mais faiblement : -16% par rapport au cycle ouvert.

Les pertes s'�el�event �a 23,9 kg, toujours majoritairement du plutonium.

La radiotoxicit�e de l'uranium de d�epart est 2; 07 108 Sv, correspondant �a 6700 tonnes, et il
faut environ 90 000 ans pour passer sous ce seuil.

2.2.2.4 Le Multirecyclage MOX

En poussant un cran plus loin le recyclage en r�eacteurs de puissance, nous pouvons envi-

sager le multirecyclage MOX. Il s'agit d'un recyclage en r�eacteur REP type N4 de rapport de
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Isotope kg/TWh�e tonnes
237Np 1,77 0,708
241Am 2,02 0,808
242mAm 0,02 0,008
243Am 1,66 0,664
243Cm 0,01 0,004
244Cm 0,70 0,28
245Cm 0,11 0,044
238Pu 0,70 0,28
239Pu 4,81 1,924
240Pu 3,30 1,32
241Pu 1,61 0,644
242Pu 1,76 0,704

Total 18,47 7,388

Tab. 2.4: Composition isotopique des d�echets pour un parc comprenant deux passages MOX.

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

10
5

10
6

10
7

Années

10
4

10
6

10
8

10
10

10
12

S
ie

ve
rt

s

Radiotoxicité
Scénario MOX2 

Total
Américium
Curium
Plutonium
Neptunium
PFVL

uranium naturel

Fig. 2.11: Inventaire radiotoxique des d�echets issus du sc�enario MOX2. La contribution de

l'am�ericium est de plus en plus signi�cative.
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mod�eration 2 utilisant un combustible MOX avec un support �a uranium appauvri avec mise

�a l'�equilibre du vecteur isotopique du plutonium [69]. Cet �equilibre se traduit par une teneur

en plutonium de 21% dans le combustible initial, 22% des r�eacteurs REP fonctionnant avec

du combustible MOX. Le cycle correspond �a 2 ans de vieillissement, 5,3 ans d'irradiation et

5 ans de refroidissement. La masse de plutonium en circulation en r�egime d'�equilibre est alors

de 550 tonnes (cf. �gure 2.12). Des con�gurations ayant moins de plutonium en circulation �a

l'�equilibre existent [69], mais ce cas de r�ef�erence permet de d�eterminer les lignes directrices du

comportement des d�echets radioactifs lors de la transmutation.

REP
Uranium Pu

REP

déchets

UOX
33,2 t

MOX

Np : 700 kg

Cm : 400 kg
Np : 30 kg

9 t6500 t

Pu

Am : 2,5 tAm : 400 kg

77,5 % 22,5 %

Cm : 100 kg

Fig. 2.12: Bilan annuel des d�echets du sc�enario de multirecyclage MOX [69].

Isotope kg/TWh�e tonnes
237Np 1,825 0,73
241Am 4,4 1,76
242mAm 0,05 0,02
243Am 2,8 1,12
243Cm 0,01 0,004
244Cm 1,05 0,42
245Cm 0,18 0,072
246Cm 7,5 10�3 0,003
247Cm 1,25 10�4 5 10�4

Total 10,32 4,13

Tab. 2.5: D�echets du multirecyclage MOX pour un an de fonctionnement du parc.

Le vecteur isotopique �a l'�equilibre du plutonium est donn�e table 2.6 et les d�echets corres-

pondants table 2.5.

Ces d�echets conduisent �a une radiotoxicit�e (cf. �gure 2.13) l�eg�erement plus faible apr�es les
cent premi�eres ann�ees. Mais il apparâ�t une inversion entre le plutonium et l'am�ericium. Le

plutonium n'est pr�esent que par les pertes de retraitement, �a hauteur de quelques 108 Sv, et

l'am�ericium domine, avec le curium au d�ebut.

Les pertes de retraitement s'�el�event �a 46,2 kg, dont 91 % de plutonium. La radiotoxicit�e de

la contribution du plutonium est repr�esent�ee �gure 2.13.
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Fig. 2.13: Radiotoxicit�e des d�echets du parc dans le cas du multirecyclage MOX. L'am�ericium

domine l'inventaire au-del�a de quelques centaines d'ann�ees, apr�es la d�ecroissance du 244Cm, et

le plutonium n'apparâ�t que par les pertes de retraitement et se situe au voisinage de l'uranium

naturel initial.
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Isotope pourcentage
238Pu 6 %
239Pu 29 %
240Pu 30 %
241Pu 10 %
242Pu 25%

Tab. 2.6: Vecteur isotopique du plutonium �a l'�equilibre

L'alimentation en uranium naturel correspond �a un inventaire radiotoxique de 2; 0 108 Sv.

Il faut 55 000 ans pour que la radiotoxicit�e soit inf�erieure �a cette limite. Le gain important

(facteur 2) sur ce temps de retour �a l'uranium naturel provient de la transmutation du 239Pu

en isotopes d'am�ericium dont la dur�ee de vie est plus courte : 24 110 ans pour le 239Pu et 7 340

ans pour l'243Am, �el�ements dominant la radiotoxicit�e.

Isotope Cycle ouvert MOX1 MOX2 multirecyclage MOX
239Pu 5,98 2,69 1,924 0
241Pu 1,46 1,016 0,644 0
245Cm 0,02 0,032 0,044 0,072

Tab. 2.7: Evolution de la masse des isotopes �ssiles contenus dans les d�echets. Le plutonium

disparâ�t progressivement au pro�t des isotopes plus lourds dont le 245Cm.

Ce sc�enario se distingue des pr�ec�edents par l'absence totale de plutonium dans les produits �a
d�etruire. L'�evolution des isotopes �ssiles d'un sc�enario �a l'autre est indiqu�es tableau 2.7. Citons
par ailleurs que des teneurs si importantes de plutonium dans les REP posent des probl�emes
de sûret�e, principalement �a cause du coe�cient de vidange tr�es d�egrad�e. Mais il peut tout de
même servir de r�ef�erence pour �evaluer les caract�eristiques du parc d'incin�erateur.

Revenons maintenant �a l'hypoth�ese sous-jacente dans l'ensemble des sc�enarios consid�er�es :

un parc de r�eacteurs critiques de puissance constante. Il aurait �et�e envisageable de consid�erer
que c'est l'ensemble des r�eacteurs nucl�eaires, critiques et hybrides, qui doivent produire une
quantit�e �xe d'�energie pour que l'�energie disponible sur le r�eseau �electrique soit toujours la

même. Examinons de plus pr�es cette derni�ere hypoth�ese et consid�erons des sc�enarios di��erents.
Puisque les masses de d�echets ne sont pas identiques, la puissance thermique totale dissip�ee par
les r�eacteurs hybrides va d�ependre du sc�enario retenu mais aussi du taux d'incin�eration r�ealis�e

et du coe�cient de multiplication keff . Corr�eler la puissance du premier niveau �a l'e�cacit�e de

transmutation du second niveau ne me semble pas permettre d'analyser de mani�ere ad�equate
la physique et l'int�erêt des r�eacteurs hybrides. La d�econvolution des di��erents param�etres n'en

serait que plus d�elicate. Il nous semble plus fructueux de faire une �etude pour un premier niveau
de puissance constante a�n de bien comprendre la transmutation des d�echets dans des r�eacteurs

hybrides et, au besoin, de \renormaliser" in �ne les solutions obtenues 5.

5. Cette proc�edure s'av�erera plus complexe qu'une �el�ementaire r�egle de trois �a cause de la d�ependance spatiale
des caract�eristiques du c�ur d'un r�eacteur hybride. A titre d'exemple, un ux annuel plus faible de d�echets
pour un même nombre de r�eacteurs hybrides conduira �a des volumes de c�ur et des concentrations d'actinides
di��erents dont il faudra tenir compte lors de l'optimisation.
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2.2.3 Comparaison des inventaires radiotoxiques

Les sc�enarios pr�esent�es ci-dessus conduisent �a des inventaires radiotoxiques di��erents pour

les si�ecles �a venir. Les rapports de ces inventaires �a celui du cycle ouvert sont donn�es �gure 2.14

avec, en r�ef�erence, le niveau de l'uranium naturel initial du cycle ouvert.

Cette �gure montre le gain en inventaire radiotoxique de chaque sc�enario envisag�e en indi-

quant le rapport de cet inventaire �a celui du cycle ouvert. Par la suite, nous utiliserons ce type

de repr�esentation pour �evaluer les gains des di��erents sch�emas d'incin�eration.

Nous remarquons :

{ l'inventaire radiotoxique entre 1 et 10 ans est plus important pour les sc�enarios avec

recyclage, principalement �a cause de la proportion croissante de 244Cm qui n'est pas

compens�ee par la diminution de la quantit�e de plutonium 6 ;

{ entre 102 et 105 ans, la r�eduction de la masse de plutonium conduit �a des gains importants ;

{ la forte concentration en 241Am dans le sc�enario de multirecyclage MOX explique le \pla-

fonnement" du gain vers 400 ans.

La r�eduction de l'inventaire radiotoxique atteint au plus un facteur 4 avant que le niveau

de l'uranium naturel initial soit atteint, pour le multirecyclage, et au plus un facteur 2 pour les
autres sc�enarios.

Les pertes de retraitement ne contribuent que tr�es faiblement �a cet inventaire et se situent,
pour des temps sup�erieurs �a quelques centaines d'ann�ees, en-dessous du niveau de l'uranium
naturel de d�epart. Elles peuvent tout de même constituer une seconde r�ef�erence au même titre
que l'uranium naturel de d�epart pour les gains �a r�ealiser sur la radiotoxicit�e.

2.3 L'espace des solutions

Les r�eacteurs hybrides concevables pour l'incin�eration des d�echets nucl�eaires couvrent un
tr�es large spectre de possibilit�es, du c�ur �a sel fondu au c�ur classique �a combustible solide

sous forme d'assemblages ou d'aiguilles, des neutrons rapides aux neutrons thermiques, etc.
Pour chaque dessin de r�eacteur, les param�etres technologiques comme la puissance volumique,
les dommages aux mat�eriaux, seront tr�es di��erents et correspondront �a des solutions techniques
disctinctes en fonction de l'importance attach�ee �a telle ou telle grandeur. A�n d'explorer cor-
rectement l'ensemble de cet espace, il faut proc�eder �a une d�emarche coh�erente que nous allons

exposer.

2.3.1 Approche globale

Il est possible de concevoir deux approches di��erentes pour caract�eriser un parc de r�eacteurs
hybrides destin�es �a la transmutation des d�echets nucl�eaires.

La premi�ere de ces voies, calqu�ee sur la d�emarche d'optimisation des r�eacteurs critiques

existants, consiste �a imaginer un syst�eme sous-critique ayant des caract�eristiques physiques
(g�eom�etrie du c�ur, concentrations, etc.) proches de celles des r�eacteurs en op�eration. Une fois

6. L'impact de la diminution de plutonium est perceptible dans le sc�enario MOX 2 pour lequel l'inventaire
radiotoxique �a 1 ans est plus faible que celui du sc�enario MOX 1. La proportion de 244Cm ne devient su�samment
importante pour compenser cette diminution qu'avec le sc�enario de multirecyclage MOX.
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Fig. 2.14: Rapport des inventaires radiotoxiques du sc�enario MOX1, MOX2 ou multrecyclage,

et de l'inventaire du cycle ouvert. L'utilisation du plutonium sous forme de combustible MOX

permet de r�eduire l'inventaire mais les gains restent faibles, au plus un facteur 2 dans le cas du

sc�enario MOX 2. Le multirecyclage quant �a lui permet d'�eliminer la contribution du plutonium,

d'o�u le pic d' 241Am autour de 400 ans, et les gains sont plus importants. La courbe de l'uranium

naturel est croissante car l'inventaire du cycle ouvert d�ecrô�t au cours du temps.
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ces caract�eristiques �x�ees, il est possible de calculer di��erents c�urs en fonction du chargement

en actinides. Une fois optimis�e un type de c�ur particulier, il convient de faire des \remon-

tages de sc�enario", c'est-�a-dire de dimensionner le parc de r�eacteurs hybrides en fonction de

l'objectif initial qui nous est donn�e, �a savoir la destruction des d�echets nucl�eaires. Il faut bien

voir que les hypoth�eses derri�ere cette d�emarche sont contraignantes puisque concevoir a priori

une g�eom�etrie et des contraintes de puissance (essentiellement la puissance volumique) impose

une concentration donn�ee d'actinides dans le c�ur, donc une certaine auto-protection des sec-

tions e�caces 7 , etc. Il est possible de laisser de côt�e un certain nombre de possibilit�es qui

ne correspondent pas �a ces hypoth�eses, comme les combustibles liquides tr�es dilu�es pour les-

quels les sections e�caces moyennes peuvent être tr�es di��erentes des sections e�caces pour les

combustibles solides. En e�et, rien n'indique que l'optimum en terme d'incin�eration de d�echets

corresponde n�ecessairement �a une puissance volumique maximale obtenue en concentrant les

actinides.

Cette premi�ere approche repose sur une correspondance entre la production d'�electricit�e

(les r�eacteurs critiques) et l'incin�eration des d�echets (les r�eacteurs hybrides pour lesquels les

contraintes et objectifs sont di��erents), qui peut a posteriori se justi�er et qui suppose une

tr�es grande expertise dans tous les domaines du nucl�eaire : neutronique, mais aussi toutes les
disciplines connexes essentielles pour l'optimisation de tout le parc d'hybrides et non d'un
unique r�eacteur isol�e. Un certain nombre d'�etudes ont �et�e men�ees en suivant cette d�emarche
[47, 48, 65, 66]. Elles se fondent toutes sur des sch�emas tir�es des r�eacteurs critiques existants.

La deuxi�eme voie possible pour explorer cet espace de solutions, voie que nous avons retenue
dans cette �etude, consiste �a partir de l'objectif principal du parc de r�eacteurs hybrides, la
r�eduction de l'inventaire radiotoxique, qui peut, sous certaines conditions, être traduite par une
contrainte sur la puissance thermique globale de ce parc d'hybrides (voir section 2.2). Il s'agit
de consid�erer un milieu support dans lequel les neutrons vont �evoluer. Ce milieu peut être de
nature diverse (plomb liquide, eau lourde, graphite ou sel fondu) pourvu qu'il conduise �a un

certain type de spectre de neutrons. Dans le cas du graphite, nous obtiendrons un spectre tr�es
thermalis�e 8, dans le cas du plomb un spectre tr�es dur. Pour l'�etude que nous souhaitons mener,
nous avons retenu deux spectres, un spectre thermique et un spectre rapide. Ils sont d�etaill�es �a

7. Avant de d�ecrire le ph�enom�ene d'auto-protection, il nous faut faire un a parte sur les sections e�caces en
physique des r�eacteurs. Par d�e�nition, une section e�cace est une propri�et�e intrins�eque du noyau, ind�ependante
de son �etat physico-chimique. Il s'agit d'une probabilit�e de r�eaction entre deux particules. Si on consid�ere
maintenant un barreau d'actinides, le ux neutronique va varier d'un point �a l'autre : les captures progressives
de neutrons vont conduire �a une chute du ux au centre du barreau et �a un changement du spectre en �energie
des neutrons. Il est possible de tenir compte de tous ces e�ets locaux sur le ux et le spectre neutronique grâce �a
un Monte-Carlo par exemple. Mais, avec une approche d�eterministe (r�esolution des �equations de di�usion ou de
transport), cela n'est plus possible directement : il faut faire une moyenne et le d�ecoupage en �energie du spectre se
fait suivant plusieurs \groupes". La solution adopt�ee en physique des r�eacteurs consiste �a �evaluer le changement
de spectre provoqu�e par le contenu et la g�eom�etrie du barreau, et de calculer une section e�cace, toujours
multigroupe et pour un ux constant dans le barreau, a�n de conserver le taux de r�eaction donc de reproduire
correctement le taux de �ssion, la puissance dissip�ee, etc. Les sections e�caces ne sont plus des grandeurs
physiques fondamentales, mais des param�etres ajustables. Ayant dit cela, l'auto-protection des sections e�caces
vient du changement du spectre en �energie des neutrons : une probabilit�e de capture importante �a une �energie
conduira �a la disparition de ces neutrons tr�es pr�es du bord du barreau. Les noyaux au centre de celui-ci verrons
un spectre tr�es di��erent. La moyenne des sections e�caces est alors beaucoup plus faible que le spectre aux
bords du barreau ne laissait penser.

8. Dans le cas d'un spectre thermique, il est plus r�ealiste de prendre un milieu compos�e de graphite et d'un
noyau �ssile tr�es dilu�e (ex : 239Pu) a�n de reproduire la partie rapide du spectre due aux neutrons de �ssions.
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la �n de cette pr�esentation de l'approche suivie.

Avec les sections e�caces moyennes obtenues grâce �a ces spectres, il est possible de faire

une �etude de l'incin�eration des d�echets en fonction de param�etres comme le ux int�egr�e, le

taux d'incin�eration, le bilan neutronique ou le temps d'incin�eration. Munis de ces r�esultats et

en utilisant les trois mod�eles d�ecrits au chapitre 3, nous pouvons caract�eriser enti�erement un

nombre r�eduit de parcs de r�eacteurs hybrides n�ecessaires pour l'incin�eration des d�echets, suivant

le sc�enario retenu (cf. section 2.2.2), �a savoir :

{ le nombre d'unit�es ;

{ le courant de protons par unit�e ;

{ la taille des c�urs ;

{ le keff de chaque installation ;

{ les param�etres de puissance ;

{ les besoins de retraitement ;

{ l'e�cacit�e de l'incin�eration.

En e�et, les param�etres globaux d�ecrivant un ensemble de r�eacteurs hybrides recouvrent des

domaines techniques et sociologiques qui ne sont pas quantitativement comparables. Comment

mettre en rapport les gains en terme de sûret�e (par un coe�cient de multiplication plus faible par
exemple) et une e�cacit�e d'incin�eration plus faible (conduisant �a des volumes de d�echets stock�es
plus importants)? Cela suppose des choix \strat�egiques" et non scienti�ques pour trancher entre
plusieurs con�gurations possibles. Ce travail consiste justement �a proposer plusieurs solutions
correspondant �a des attentes di��erentes en terme de sûret�e nucl�eaire, de risque chimique, de

r�esidus �a stocker, etc.
Les solutions obtenues par cette d�emarche ne sont bien �evidemment que des �ebauches : il faut

les consid�erer comme des domaines au sein de l'espace multidimensionnel des param�etres dans
lesquels se trouve une solution possible au probl�eme des d�echets correspondant aux contraintes
retenues. Il faut rechercher une solution optimis�ee au voisinage de cette �ebauche, en partie en

v�eri�ant la coh�erence entre l'hypoth�ese de spectre (et de sections e�caces moyennes qui en
d�ecoulent) et le spectre obtenu dans la con�guration retenue.

Les caract�eristiques essentielles de cette d�emarche sont (cf. �gure 2.15) :

1. de ne pas partir d'une image �g�ee de r�eacteur 9, a�n de disposer de toute latitude quant
�a la disposition des actinides dans le c�ur ;

2. d'�elaborer une hypoth�ese, sur laquelle on r�etroagit par la suite, concernant le spectre

neutronique et les sections e�caces moyennes ;
3. de partir de l'objectif principal pour en d�eduire les caract�eristiques essentielles des r�eac-

teurs, et non d'imaginer un r�eacteur pour ensuite faire des \remontages de sc�enario", a�n

que la solution �nale soit adapt�ee au probl�eme pos�e.

Finalement, il ne faut pas oublier que l'e�cacit�e d'incin�eration n'est pas un param�etre �x�e

a priori de fa�con absolue. Il ne s'agit pas, non plus, d'assurer le taux d'incin�eration le plus

�elev�e possible ou de r�eduire au maximum l'inventaire radiotoxique des d�echets ultimes ! Ces
d�echets doivent se comparer aux autres pertes, essentiellement celles du retraitement relevant
du premier niveau, celui des r�eacteurs de puissance.

9. Nous verrons que le mod�ele de c�ur, n�ecessaire pour pouvoir caract�eriser la taille, la concentration, le
keff , etc., est tr�es souple et ne pr�ejuge pas de la solution �nale, comme c'est le cas dans la premi�ere d�emarche
�evoqu�ee plus haut (cf. page 56).
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Fig. 2.15: La d�emarche retenue consiste �a partir des sections e�caces physiques pour d�etermi-

ner, en fonction de l'objectif poursuivi, les caract�eristiques essentielles des r�eacteurs hybrides

pour un nombre restreint de solutions. Il convient, pour l'une ou l'autre de ces solutions, de

v�eri�er la coh�erence de l'ensemble en s'assurant que l'hypoth�ese faite initialement sur le spectre

neutronique peut être satisfaite dans la con�guration retenue.

2.3.2 Le choix des spectres

2.3.2.1 Le spectre thermique

Le but du spectre thermique est de mettre en avant les neutrons tr�es lents pour lesquels les
sections e�caces sont �elev�ees, a�n d'�etudier les possibilit�es d'incin�eration. Ce spectre d�epend

de la concentration des actinides dans le m�elange, que ce soit avec un combustible solide ou
avec un combustible liquide, �a cause des captures au cours du ralentissement des neutrons.
Puisque nous avons d�ecid�e de ne pas partir d'une conception pr�ecise de r�eacteur, nous n'avons
a priori aucune indication sur les concentrations possibles. De plus celles-ci d�ependent aussi de
la quantit�e de produits de �ssion, du taux d'incin�eration, c'est-�a-dire l'objectif que l'on souhaite

atteindre. Il faut donc commencer l'analyse avec un spectre clairement d�e�ni a�n de comprendre

la physique et de faire des it�erations successives (cf. sch�ema 2.15).

Nous avons donc calcul�e le spectre neutronique dans un support en graphite contenant du
239Pu �a hauteur de 1; 0 10�4 g/cm3, pour une temp�erature de 700 �C (cf. �gure 2.16). Nous

avons introduit du plutonium dans le syst�eme a�n de reproduire la partie haute �energie du

spectre. Sans �el�ement �ssile, le spectre neutronique, apr�es quelques centim�etres, serait un pur

spectre maxwellien centr�e autour de l'�energie thermique, ce qui ne correspond pas �a l'objectif

poursuivi. L'incin�erateur �nal doit en e�et être auto-su�sant du point de vue �energ�etique, ce
qui se traduit par un coe�cient de multiplication nettement sup�erieur �a 0,75 (cf. section 2.1.2.1).

La con�guration retenue conduit �a keff = 0; 95.

Le choix de la temp�erature, proche d'une temp�erature th�eorique de fonctionnement, permet

de tenir compte du d�ecalage de la maxwellienne, ou pic thermique. Ceci peut conduire �a d�ecaler

le pic thermique jusqu'au niveau d'une r�esonance, comme pour le 239Pu. En e�et, la même

g�eom�etrie �a 20 �C conduit �a un coe�cient de multiplication de 0,79.
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Fig. 2.16: Spectre thermique retenu comme hypoth�ese. Il provient d'un c�ur de graphite conte-

nant � 10�4 g/cm3 de 239Pu dilu�e, �a 1 m�etre de la cible de spallation. La temp�erature est de

700 �C a�n de tenir compte du d�ecalage du pic thermique.

2.3.2.2 Le spectre rapide

Le spectre rapide utilis�e correspond au spectre calcul�e pour l'Energy Ampli�er de Rubbia et
al (cf. �gure 2.17). La question se pose ici encore d'avoir un spectre repr�esentatif et proche du
spectre �nal apr�es it�eration. Il aurait �et�e possible d'envisager un spectre obtenu dans un massif

de plomb pur avec une tr�es faible quantit�e de plutonium (pour les mêmes raisons que pour le

spectre thermique). Mais, une fois les premiers calculs e�ectu�es, nous verrons que les masses en
c�ur pour les con�gurations rapides envisag�ees sont importantes, �a savoir que les concentrations

d'actinides sont �elev�ees. Le calcul du nouveau spectre conduit �a des �ecart importants. En e�et, le

plomb ne capture que tr�es peu les neutrons, ils atteignent donc des �energies de quelques eV. La
pr�esence des actinides par contre, conduit �a des captures, ce qui durcit nettement le spectre 10.

Nous avons donc pr�ef�er�e utiliser le spectre d'une con�guration d�ej�a amplement �etudi�ee.

2.3.2.3 Les incertitudes sur les sections e�caces moyennes

Les sections e�caces moyennes ainsi calcul�ees donnent lieu �a deux types d'incertitudes. La

premi�ere provient du caract�ere d�eductif de la d�emarche et de l'hypoth�ese initiale du spectre :

10. Toutes ces consid�erations seront reprises section 6.3.
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Fig. 2.17: Les moyennes de sections e�caces pour le spectre rapide sont obtenues sur le spectre

repr�esent�e ci-dessus correspondant �a l'Energy Ampli�er de Rubbia et al.

les sections e�caces moyennes sont �x�ees. Les con�gurations calcul�ees ne conduiront donc pas
aux mêmes sections e�caces, mais c'est l'objet de la v�eri�cation de la coh�erence (cf. �gure 2.15)
que d'estimer l'�ecart entre les valeurs initiales et celles calcul�ees pour une con�guration pr�ecise.
En fait, la d�emarche pr�esent�ee ici se prête naturellement �a l'it�eration : un spectre donne une

con�guration qui permet d'avoir un autre spectre ... La programmation en est relativement
ais�ee et la solution �nale, si l'it�eration converge, sera parfaitement coh�erente du point de vue
des sections e�caces moyennes.

La deuxi�eme incertitude r�eside dans les valeurs tabul�ees des sections e�caces en fonction

de l'�energie donn�ees dans les di��erentes bases de donn�ees. Il est possible de mettre en �uvre

la th�erorie des perturbations pour calculer la sensibilit�e des di��erents r�esultats aux sections
e�caces [24]. Certains sections e�caces sont e�ectivement mal estim�e et nous reviendrons
longuement sur le cas de l' 242gAm (cf. section 3.1.3.2 et publication associ�ee B).

Mais ce type de travail ne correspond pas au cadre que nous nous sommes �x�e, �a savoir
(i) d'�elaborer une d�emarche simple et intelligible de l'optimisation des r�eacteurs hybrides en

vue de la transmutation des d�echets nucl�eaires et (ii) d'�etudier de mani�ere globale l'espace des

solutions pour d�egager quelques pistes susceptibles de satisfaire le cahier des charges. L'�etude de
sensibilit�e doit se mener une fois une r�egion pr�ecise d�elimit�ee et non sur l'ensemble des solutions,

ce qui n'aurait pour e�et que de diluer les r�esultats dans une masse d'informations inutile �a ce
niveau. Nous examinerons tout de même deux cas particuliers pour appr�ecier qualitativement
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l'impact de l'incertitudes sur les sections e�caces sur le bilan neutronique (cf. section 3.1.3.1).

2.3.3 Les param�etres

Apr�es avoir d�ecrit le cahier des charges et la d�emarche que nous allons suivre pour d�ecliner

ces objectifs et en d�eduire quelques solutions potentielles, il nous faut d�elimiter notre espace

de recherche. Apr�es une �etude exhaustive de l'espace des solutions, il apparâ�tra des solutions

inacceptables, �a la fois du point de vue technique, �economique et sociologique. Les di��erentes

contraintes que nous imposons pour d�elimiter l'espace des solutions a posteriori, sont r�esum�ees

dans le tableau 2.8. L'�etat de l'art pour les di��erents r�eacteurs industriels est d�ecrit annexe B.

contrainte limite

nombre d'unit�es n < 10

puissance par unit�e P < 4; 5 GWth

intensit�e par unit�e I <100 mA

sous-criticit�e keff < 0; 98

auto-su�sance �energ�etique keff > 0; 75

ux �0 < 1016 n/cm2s
rayon R < 3 m

puissance volumique maximale pmax < 800 W/cm3

puissance volumique moyenne pmoy < 500 W/cm3

facteur de formey pmax=pmoy < 10

dommages aux mat�eriauxy d < 200 dpa
y (combustible solide)

Tab. 2.8: Contraintes impos�ees pour l'�etude des con�gurations d'incin�eration.

Ces contraintes, concernant �a la fois les caract�eristiques globales de la solution (nombre
d'unit�e, auto-su�sance �energ�etique ...) et la distribution de puissance dans le c�ur (puissance
volumique maximale, puissance volumique moyenne ...), vont permettre de trier les di��erentes
solutions. Certaines de ces contraintes s'appliquent plus particuli�erement �a un type de com-

bustible. Par exemple, le facteur de forme et les dommages aux mat�eriaux n'interviennent que
pour un combustible solide. Et encore, le facteur de forme peut être plus ou moins limitant si
le combustible est charg�e en continu ou par batch.

Nous n'avons pas retenu les contraintes li�ees au taux de combustion car ce dernier est un

objectif. En e�et, plus le taux de combustion est important, plus la teneur en produit de �ssion

est importante, conduisant �a un gonement des pastilles et une possible d�et�erioration des gaines.
Pour les r�eacteurs industriels, le taux de combustion est limit�e �a 20% pour les RNR, et �a � 5%
pour les REP. Toutefois, des �etudes ont montr�e que des taux d'incin�eration de 90% peuvent

être atteint pour des cibles thermalis�ees en RNR.

Trois contraintes n'ont pas �et�e chi�r�ees �a ce niveau. Les deux premi�eres sont les rendements

d'extraction des op�erations de retraitement. Pour l'analyse des di��erents sc�enarios nous avons

retenu un rendement de 99,9%, identique �a celui pr�econis�e par ATW. Nous le conserverons par
la suite pour l'�etude du combustible liquide avec recyclage. La prise en compte d'une e�cacit�e

moindre est triviale, que ce soit pour la r�ecup�eration des actinides ou pour l'extraction des
produits de �ssion.



64 Demarche

La troisi�eme contrainte est le temps n�ecessaire pour incin�erer les d�echets. Pour un combus-

tible solide, ce temps est la dur�ee d'incin�eration, mais pour un combustible liquide, la transmu-

tation est \instantan�ee" 11, seule est d�eterminante la phase de mise �a l'�equilibre. Ce param�etre

rel�eve essentiellement de contraintes autres que scienti�ques ou techniques. Nous l'�etudierons

mais sans d�ecliner son impact sur les solutions potentielles.

Nous avons aussi mis de côt�e les probl�emes li�es �a l'inventaire en cycle, bien que ce param�etre

puisse avoir son importance dans le cas d'une sortie du nucl�eaire.

Il nous faut aussi revenir sur un param�etre important des c�urs, en anticipant sur le mod�ele

de c�ur qui sera mis en place au chapite suivant : la qualit�e du r�eecteur, son alb�edo �. Quelques

valeurs typiques sont donn�ees tableau 2.9 pour un spectre thermique [27].

mat�eriaux �

eau lourde 0,97

graphite 0,94

glucine (BeO) 0,92

b�eryllium 0,91
eau ordinaire 0,8

Tab. 2.9: Alb�edo de quelques mat�eriaux, pour un spectre de Maxwell �a temp�erature am-

biante [27].

L'eau lourde est le meilleur r�eecteur, avec 0,97, suivie par le graphite. L'eau ordinaire, tr�es
mod�eratrice mais aussi tr�es capturante, n'est qu'un m�ediocre r�eecteur.

Ces valeurs peuvent s'obtenir �a partir d'un mod�ele de r�eecteur in�ni en utilisant la d�e�nition
de l'alb�edo (cf. section 3.4.2 page 112). Ceci permet d'avoir une estimation de � pour un spectre
rapide, qui di��ere du spectre thermique puisque les neutrons ont des probabilit�es de captures
tr�es di��erentes. Nous obtenons alors pour le plomb � � 0; 9 et � � 0; 8 pour l'acier [72].

Nous retiendrons donc pour l'�etude des c�urs 0,95 pour le spectre thermique et 0,9 pour
le spectre rapide, en r�ef�erence �a l'Energy Ampli�er dont le combustible baigne dans du plomb
liquide.

Apr�es avoir d�ecrit la d�emarche que nous allons suivre et les contraintes, nous devons revenir
sur l'espace des solutions que nous allons explorer. Nous traiterons �a la fois du combustible

solide et du combustible liquide, en \once-through" ou en recyclage perp�etuel. Et pour chaque

con�guration, nous examinerons l'int�erêt du spectre thermique et du spectre rapide pour l'in-
cin�eration des di��erents sc�enarios. La �gure 2.18 illustre la structure de cette analyse.

2.4 Conclusion

L'incin�eration des d�echets nucl�eaires produits par les r�eacteurs nucl�eaires industriels est une
solution attrayante pour limiter l'enfouissement des d�echets. Malheureusement, dans le cas d'un

11. Si on consid�ere le massif sous-critique de mani�ere globale, il est ind�ependant du temps. Les actinides
qui sont introduits en c�ur disparaissent imm�ediatement, par capture ou �ssion, et des produits de �ssion les
remplacent. Bien que les p�eres de ces PF ne soient pas les isotopes introduits, le bilan global peut s'interpr�eter
comme une incin�eration \instantan�ee".



2
.
4
C
o
n
c
l
u
s
i
o
n

6
5

spectre
thermique rapide

spectrespectre
thermique rapide

spectre

combustible liquide

(chapitre V)

scénarios scénarios
spectre

thermique rapide
spectre

réacteur hybride

spectre
thermique rapide

spectre

scénariosscénarios

scénarios scénariosscénarios scénarios

(chapitre VI)

avec recyclagesans recyclage

combustible liquide

(chapitre IV)

combustible solide

chargement continupastilles

F
ig
.
2
.1
8:

C
o
n
�
g
u
ra
tio

n
s
d
e
r
�ea
c
te
u
r
s
h
y
b
r
id
e
s.
N
o
u
s
�e
tu
d
ie
ro
n
s
su
c
ce
ssiv

e
m
e
n
t
le
c
o
m
b
u
stib

le

so
lid
e
e
t
le
c
o
m
b
u
stib

le
liq
u
id
e
,
e
n
d
is
tin

g
u
a
n
t
le
s
ca
s
d
'a
lim

e
n
ta
tio

n
co
n
tin

u
e
e
t
d
e
re
tra

ite
m
e
n
t

e
n
lig
n
e
.



66 Demarche

parc de r�eacteurs �a eau pressuris�ee, l'incin�eration dans ces mêmes r�eacteurs pr�esente quelques

di�cult�es, �a la fois pour le fonctionnement, le contrôle et la sûret�e.

Des r�eacteurs d�edi�es sous-critiques sont une alternative permettant de lever un certain

nombre de di�cult�es. Les diverses propositions cherchent �a r�esoudre le probl�eme des d�echets

de cette mani�ere, voire �a produire un large exc�edent d'�energie.

Mais avant de s'attaquer au dessin d'un r�eacteur hybride, encore faut-il connâ�tre l'objectif

qui lui est assign�e. Nous avons retenu l'incin�eration et uniquement elle, sous r�eserve d'une auto-

su�sance �energ�etique. Il nous a fallu alors d�e�nir des sc�enarios de d�echets en quanti�ant les

masses et compositions des actinides �a transmuter.

Avec ce cadre g�en�eral, nous avons alors pu �elaborer une approche physique du probl�eme de

l'incin�eration en minimisant le nombre d'hypoth�eses et sans faire r�ef�erence �a un sch�ema pr�ecis

de r�eacteur. Il est en e�et question de trouver la meilleure solution et non d'�etudier ce que les

r�eacteurs actuels l�eg�erement modi��es permettent d'esp�erer.

Finalement, les solutions ainsi trouv�ees ne seront pas toutes acceptables en raison des di�cul-

t�es techniques, �economiques ou sociologiques. Nous avons donc recens�e les param�etres essentiels

d'un r�eacteur hybride pour limiter l'espace des solutions, tout en laissant une marge su�sante

pour tenir compte des innovations techniques.
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Chapitre 3

Mod�eles math�ematiques

Nous avons pr�ecis�e dans le chapitre pr�ec�edent l'espace physique dans lequel chercher des

solutions au probl�eme des d�echets nucl�eaires. Il faut maintenant mettre en place un certain

nombre d'outils math�ematiques pour expliciter les liens existant entre les di��erents param�etres

du syst�eme complet : l'intensit�e I du faisceau de protons, le keff , la puissance sp�eci�que du
c�ur, les pertes de mati�eres au retraitement ... Dans ce but, nous allons proc�eder par mod�eles
simples et disjoints et nous en ferons la synth�ese ult�erieurement.

Le premier de ces mod�eles conduit �a la d�e�nition de la consommation de neutrons par �ssion.
Il va nous permettre de d�eterminer le bilan neutronique pour un m�elange �a incin�erer donn�e et,
dans une certaine mesure, le \potentiel d'incin�eration". Il sera possible d'�etendre ce mod�ele �a
d'autres grandeurs, comme l'inventaire d'actinides dans le c�ur (qui jouera un rôle essentiel
pour la caract�erisation ult�erieure des c�urs de r�eacteurs hybrides) ou le bilan des produits de
�ssion �a vie longue.

Le deuxi�ememod�ele concerne les ux de mati�eres dans le parc de r�eacteurs hybrides et donne
une vision plus pr�ecise de l'ensemble du cycle du combustible et des besoins de retraitement :
masse et volume, mais aussi e�cacit�e requise de la s�eparation chimique.

Le troisi�eme mod�ele fournit une image du c�ur. Bien que tr�es rudimentaire, il permet
d'acc�eder aux di��erents param�etres technologiques essentiels pour la r�ealisation d'un r�eacteur
hybride et en particulier de quanti�er les r�eactions neutroniques parasites dans les mat�eriaux
support 1 et les fuites, ainsi que de v�eri�er la coh�erence de la d�emarche (cf. �gure 2.15).

3.1 Notion de consommation de neutrons par �ssion

Cette notion a �et�e introduite pour la premi�ere fois par l'�equipe de M. Salvatores [48, 73]

a�n d'�evaluer les besoins en neutrons pour arriver �a la �ssion compl�ete d'un noyau donn�e i.
Nous allons en reprendre la d�e�nition ici, d�e�nition que je quali�erais de statique, pour pouvoir

ensuite la replacer dans un contexte dynamique. Nous allons pouvoir �etablir des relations entre
les di��erentes grandeurs qui interviennent dans cette question et �etendre assez simplement la

notion de consommation de neutrons �a d'autres noyaux et �a d'autres param�etres.

Dans un premier temps, nous �etudions un isotope g�en�erique i dans un ux neutronique �0.

Nous ne �xons pas de limite pour la dur�ee d'incin�eration, qui pourra donc être tr�es importante,

1. Il s'agit de toutes les r�eactions consommatrices de neutrons autres que celles dues aux actinides et aux
produits de �ssion.
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ceci a�n de mieux comprendre l'�evolution globale. Nous ne ferons intervenir ce param�etre que

lors de l'�etude pr�ecise des sc�enarios aux chapitres suivants.

3.1.1 D�e�nition

3.1.1.1 R�egime statique

Si l'on consid�ere un noyau i plac�e dans un ux neutronique �0 de spectre donn�e, il sera

transmut�e suivant une arborescence d�etermin�ee par les sections e�caces de capture, de �ssion

et de r�eaction (n,2n) et les constantes de d�ecroissance (cf. �gure 3.1) 2. La consommation de

neutrons par �ssion, D, est le nombre de neutrons n�ecessaires pour �ssionner ce noyau i. Il

s'agit d'une moyenne statistique sur l'ensemble des branchements possibles. Cette valeur peut

être soit positive - il faut fournir des neutrons au noyau pour le �ssionner -, soit n�egative -

dans ce cas la �ssion lib�ere plus de neutrons que ce qui est n�ecessaire pour l'induire, comme

l' 235U. Avec cette convention de signe, plus D sera n�egatif, plus la marge de manoeuvre sera

importante pour tenir compte des r�eactions \parasites" : captures de neutrons par les produits

de �ssion, pertes dans les mat�eriaux de structure et fuites.

i
capture

capture

décroissance
radioactive

fission

fission

Fig. 3.1: L'isotope initial i, sous un ux neutronique donn�e, est transmut�e en di��erents �el�ements

suivant une arborescence d�e�nie par des probabilit�es : par exemple Pj!k =
�j!k�0

�j
(cf. texte)

pour la capture et la �ssion. On s'int�eresse d'abord au r�egime d'�equilibre qui s'�etablit lorsqu'on

maintient constant le nombre d'atomes i dans le ux �0.

Cette notion d�epend du spectre en �energie des neutrons (�a travers les sections e�caces), du

ux neutronique �0 et du noyau i consid�er�e. Nous adopterons la notation suivante :

D(spectre; �0; isotope i) � Di

La d�e�nition ci-dessus se traduit math�ematiquement par :

Di =
X
j

Pi!jfRi!j +
X
k

Pj!kfRj!k + : : :gg (3.1)

2. Les r�eactions nucl�eaires sont bien plus nombreuses que celles �enum�er�ees ici. Il faudrait tenir compte des
r�eactions (n,xn) et de bien d'autres r�eactions. Compte-tenu du niveau d'approximation, et sachant que le for-
malisme d�evelopp�e ici permet d'int�egrer ces r�eactions sans di�cult�e, nous nous sommes content�e des r�eactions
indiqu�ees dans le texte.
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dans laquelle :

{ Pj!k est la probabilit�e de passer du noyau j au noyau k, c'est-�a-dire le rapport de bran-

chement de j vers k, soit
�j!k�0

�j
pour les r�eactions nucl�eaires, soit ln 2

Tj;1=2

1
�j

pour les d�e-

croissances, avec : Tj;1=2 la dur�ee de vie de l'isotope j, �j!k la section e�cace, moyenn�ee

sur le spectre en �energie des neutrons, de la r�eaction nucl�eaire transmutant l'isotope j en

l'isotope k, et �j la \constante e�ective" de l'isotope j d�e�nie par : �j =
P

k �j!k�0+
ln 2
Tj;1=2

;

{ Rj!k le nombre de neutrons consomm�es lors du passage de l'isotope j �a l'isotope k (voir

tableau 3.1 pour les valeurs).

processus Rj!k

�ssion 1-�j
(n,2n) -1

d�ecroissance 0

(n,) 1

Tab. 3.1: Nombre de neutrons consomm�es lors de la transmutation j ! k. Le nombre moyen

de neutrons lib�er�es par la �ssion du noyau j est not�e �j.

Pour chaque isotope i, nous pouvons calculer les di��erentes probabilit�es et obtenir une valeur

de la consommation de neutrons.

3.1.1.2 R�egime dynamique

La notion telle qu'elle est pr�esent�ee ci-dessus est ind�ependante du temps. Pour retrouver
une notion dynamique nous allons partir d'une autre d�e�nition et montrer l'�equivalence entre
elles.

Consid�erons une situation plus g�en�erale dans laquelle un isotope i est plac�e sous un ux
neutronique �0 donn�e. Nous nous donnons la possibilit�e de rajouter dans le syst�eme une quantit�e
quelconque d'isotope i en fonction du temps : (Si(t)).

L'irradiation de cet actinide va peupler progressivement l'arborescence ci-dessus (cf. �gure
3.1) avec l'apparition d'autres actinides, rep�er�es par l'indice j. Ceci se traduit par un vecteur
isotopique caract�erisant l'�etat du syst�eme �a l'instant t :�

Ni;j(t)

�
j

Cette notation permet d'indiquer que la composition isotopique est fonction du temps t et que

tous les actinides dans le syst�eme sont issus de la châ�ne de l'isotope i. Ce vecteur existe quelque
soit le mode d'alimentation (Si(t)).

On peut maintenant chercher �a donner un sens concret �a la notion de consommation de

neutrons par �ssion. La somme de toutes les interactions nous permet d'exprimer le nombre de

�ssions par seconde : X
j

�
(f)
j �0Ni;j(t)
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et le nombre de neutrons consomm�es par seconde en fonction du temps (en neutrons par se-

conde) :

X
j

((1� �j)�
(f)
j � �

(n;2n)
j + �

(c)
j )�0Ni;j(t)

en faisant la somme de toutes les disparitions de neutrons dues aux actinides du syst�eme. Nous

y retrouvons le ux �0 et les di��erentes sections e�caces (�a un groupe, donc moyenn�ees pour

un spectre pr�ecis) de capture (�
(c)
j ), de �ssion (�

(f)
j ) et de r�eaction (n,2n) (�

(n;2n)
j ) pour l'isotope

j.

La consommation de neutrons par �ssion peut donc se traduire par le rapport de ces deux

quantit�es, soit :

D�e�nition

~Di(t) =

P
j((1� �j)�

(f)
j � �

(n;2n)
j + �

(c)
j )�0Ni;j(t)P

j �
(f)
j �0Ni;j(t)

(3.2)

Cette notion d�epend uniquement du vecteur isotopique

�
Ni;j(t)

�
j

�a l'instant t, et pas du r�egime

d'alimentation (Si(t)). A�n de calculer cette grandeur ~D(t), il nous faut d�eterminer la compo-
sition isotopique �a l'instant t. Les �equations d'�evolution de Bateman �etablissent une �equation
di��erentielle du premier ordre permettant de r�esoudre ce probl�eme. Ce syst�eme d'�equations

s'�ecrit dans le cas pr�esent :�
dNi;j

dt

�
= (A �0 + B ) � (Ni;j) + Si(t) (�i;j) (3.3)

avec (�i;j) le vecteur
3 nul sauf pour l'isotope i pour lequel il vaut 1, A la matrice des sections

e�caces de captures, �ssion et r�eactions (n,2n) et B la matrice des termes de d�ecroissance.

Nous disposons de plusieurs m�ethodes num�eriques pour int�egrer ces �equations. La plus
simple est la m�ethode d'int�egration pas �a pas de Runge-Kutta. Il est aussi possible d'exprimer

les solutions des �equations homog�enes, sans alimentation, sous la forme :

(Nj)t = e(A�0+B)t (Nj)t=0 (3.4)

L'exponentielle peut être calcul�ee soit en diagonalisant la matrice d'�evolution, soit en la d�eve-
loppant en s�erie g�eom�etrique [74].

Cette d�e�nition plus g�en�erale de la consommation de neutrons peut être calcul�ee dans deux

cas particuliers :

{ cas sans alimentation Si(t) = 0 ;

{ cas avec une alimentation continue constante Si(t) = si 8t � 0 .

3. �i;j est le symbole de Kronecker donc �i;j = 0 si j 6= i et �i;i = 1.
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Nous allons �etablir d'une part un lien entre le second cas et la d�e�nition statique pr�esent�ee

en d�ebut de chapitre, d'autre part une relation int�egrale entre les deux cas particuliers, relation

int�egrale qui nous sera utile par la suite.

Dans le cas d'une alimentation continue, la composition en actinides du syst�eme tend, plus

ou moins vite, vers un �equilibre donn�e par :�
dNi;j

dt

�
= 0 (3.5)

ou encore, d'apr�es l'�equation 3.3 par :

(A �0 + B ) � (Ni;j) = �si (�i;j) (3.6)

Ce r�egime d'�equilibre d�epend du spectre, du ux �0 et de l'alimentation continue si. Par ailleurs,

en vertu de la d�e�nition de l'�equilibre, �a chaque nouveau noyau i introduit dans le syst�eme,

il se produit une �ssion au sein de la châ�ne. En e�et, par un jeu de cascades et puisque le

syst�eme est �a l'�equilibre, un noyau i suppl�ementaire impose une capture, une �ssion ou une

d�ecroissance (dans le rapport des probabilit�es de chaque voie) qui, �a son tour, conduit �a une
r�eaction nucl�eaire pour les mêmes raisons, etc. La �n de cette cascade est atteinte quand la

probabilit�e cumul�ee de �ssion a atteint 100%, puisque seuls les produits de �ssion ne sont pas
�a l'�equilibre.

Ainsi, en r�egime d'alimentation continue nous pouvons �ecrire que le taux de �ssion est �egal
au taux de disparition de l'isotope i \p�ere" de toute la châ�ne :X

j

�
(f)
j �0Ni;j(t) = �iNi (3.7)

dans laquelle �i est la constante de d�ecroissance g�en�eralis�ee de l'isotope i d�e�nie par : �i =P
k �i!k�0 +

ln 2
Ti;1=2

. Dans ces conditions, les di��erents noyaux se r�epartissent suivant les proba-

bilit�es respectives de chaque voie : capture, �ssion, d�ecroissance, (n,2n), c'est-�a-dire en fonction
des coe�cients Pj!k d�e�nis ci-dessus. Le vecteur isotopique converge avec le temps vers la
composition d'�equilibre, de même que la consommation de neutrons par �ssion tend vers une
limite dict�ee par les rapports de branchements. Les deux d�e�nitions, 3.1 et 3.2, sont donc bien
�equivalentes dans le cas d'un r�egime stationnaire avec alimentation :

Di = lim
t!1

~Di;avec alimentation(t) (3.8)

A�n de visualiser ce r�egime, nous pouvons regarder l'irradiation du 237Np sous un ux de
1014 n/cm2s dans un spectre tr�es thermalis�e (0.025 eV). L'arborescence suivie par le noyau

initial de 237Np est donn�ee par la �gure 3.2 dans laquelle nous n'avons indiqu�e que les premiers
branchements principaux : la châ�ne se d�eveloppe jusqu'au curium. Le r�esultat en statique est

tir�e de [48, 75] :

D(237Np) � 0; 84 (3.9)

La �gure 3.3 montre la courbe de ~D en fonction du temps avec et sans alimentation continue,

les deux cas particuliers �evoqu�es ci-dessus. Nous remarquons que le r�egime asymptotique avec

alimentation est proche de la valeur donn�ee ci-dessus : le 237Np est bien consommateur net
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Fig. 3.2: Sous irradiation, avec un ux de 1014 n/cm2s, le 237Np suit une arborescence constitu�ee

essentiellement d'une \trajectoire unique". Nous avons repr�esent�e ici les branches principales

du d�ebut de l'arbre qui s'�etend en r�ealit�e jusqu'aux isotopes du curium.

de neutrons pour chaque �ssion. Nous avons aussi des informations suppl�ementaires quant �a la
dynamique du syst�eme. La consommation de neutrons baisse fortement au cours de l'irradiation,
passant de 25 �a 0,8. Ceci est li�e au caract�ere peu �ssile du 237Np. Au d�ebut, seul le neptunium
est pr�esent et le nombre de �ssions est tr�es faible d'o�u un bilan par �ssion d�efavorable : il
faut accepter de voir capturer 25 neutrons avant de �ssionner un noyau de 237Np. Au cours
du temps, la composition du m�elange devient de plus en plus �ssile (la �gure 3.4 donne le

pourcentage de noyaux de 239Pu dans le m�elange) et le bilan neutronique s'am�eliore jusqu'�a sa
valeur d'�equilibre.

Le calcul peut aussi être fait sans alimentation et permet alors d'�etudier l'�evolution de
la consommation de neutrons pour une pastille laiss�ee �a elle-même dans un ux donn�e. Ici
encore, la pastille est fortement consommatrice de neutrons en d�ebut de vie, puis le m�elange

se concentre sur les isotopes du plutonium conduisant �a la baisse de ~D. Avec le temps, la
composition se d�eplace vers les isotopes encore plus lourds, essentiellement le 244Cm, 242Pu et
243Am, peu �ssiles, d'o�u le pic observ�e �a 5500 jours (cf. �gure 3.3). Et �nalement, la composition
isotopique monte vers les isotopes sup�erieurs du curiummenant �a un meilleur bilan neutronique.
La consommation de neutrons augmente progressivement par la suite.

Finalement, les deux cas particuliers de la consommation de neutrons, avec ou sans ali-

mentation continue, ne sont pas sans rapport. Il existe une relation int�egrale entre ces deux
fonctions de ~D(t) :

~Davec alimentation(t) =

R t
0
~Dsans alimentation(u)Pth(u) duR t

0
Pth(u) du

(3.10)

avec Pth(t) la puissance thermique dissip�ee dans le cas de l'irradiation sans alimentation 4.
Pour comprendre l'origine de cette expression, il faut revenir aux lois d'�evolution du sys-

t�eme, les �equations de Bateman (cf. formule 3.3). Puisque les solutions sont d�ecoupl�ees, une

alimentation continue �a l'instant t peut être vue comme la superposition d'une solution sans

alimentation �a l'instant 0, une �a l'instant �t, une autre �a l'instant 2�t, etc, jusqu'�a la solution

4. Tous les calculs de puissance thermique sont e�ectu�es en consid�erant que chaque �ssion lib�ere 200 MeV.
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Fig. 3.3: Nous repr�esentons ici le calcul, utilisant la formule 3.2, de la consommation de neu-

trons par �ssion sous un ux tr�es thermalis�e de 1014 n/cm2s, dans les deux cas, �a savoir une

alimentation en continue de 237Np et une libre �evolution des isotopes. Quand une alimentation

continue est assur�ee, ici 0,8 t/an, le bilan neutronique d�ecrô�t au cours du temps, la valeur

d'�equilibre de la courbe correspondant �a la valeur cit�ee dans le texte. La courbe sans alimenta-

tion, 0,7 t initialement, montre que la consommation de neutrons n'est pas du tout lin�eaire dans

le temps et passe même par un pic important vers 5500 jours avant de remonter progressivement.
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Fig. 3.4: La fraction de 239Pu dans le m�elange avec alimentation explique la baisse progressive

du bilan neutronique ( ~D(t)) au cours du temps : la composition isotopique se porte de plus en

plus sur les isotopes du plutonium, plus �ssiles que l'isotope initial.

�a l'instant t, au même rythme que l'alimentation continue de l'isotope i. Il s'agit de la somme

des solutions sans alimentation dont l'origine est d�ecal�ee dans le temps. Par ailleurs, toutes les
solutions sans alimentation �evoluent de mani�ere identique. Disposant de deux solutions Ni;j et
N 0

i;j correspondant respectivement aux alimentations en t et t+�t, nous avons la relation :

Ni;j(t) = N 0

i;j(t��t) (3.11)

Le r�egime avec alimentation est donc la somme de tous ces solutions avec retard (d'o�u l'int�egrale)
pond�er�ee par le nombre de �ssions engendr�ees par chacune 5.

5. Nous pouvons donner une approche plus math�ematique en raisonnant sur une �equation di��erentielle
d'ordre 1 d'une fonction r�eelle f 0(t) = �f(t). La solution la plus g�en�erale se met sous la forme f(t) = Ae�t.
Consid�erons l'alimentation au temps t = u d'une quantit�e S(u), la solution s'�ecrit :

f(t) = S(u)e�(t�u) 8t � u sinon f(t) = 0 (3.12)

Si nous consid�erons maintenant une alimentation fonction du temps S(t), nous pouvons utiliser la m�ethode de
la variation de la constante pour trouver la solution g�en�erale :

f(t) = e�t
Z t

0

S(u)e��udu 8t � 0 (3.13)

Mais nous pouvons aussi dire que la solution �a l'instant t est la somme de toutes les solutions �el�ementaires pour
chaque alimentation entre 0 et t, soit :

f(t) =

Z t

0

S(u)e�(t�u)du 8t � 0 (3.14)
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Fig. 3.5: L'�evolution de la puissance thermique dissip�ee au cours de l'irradiation, ici pour

0,7 tonnes de 237Np, permet le passage du cas sans alimentation au cas avec alimentation : la

puissance tr�es importante au d�ebut de l'irradiation est due �a l'apparition puis �a la �ssion du
239Pu. On observe une stabilisation de la puissance vers 9 000 jours correspondant �a la �ssion

des isotopes impairs du curium, principalement de 245Cm.
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Ceci permet de comprendre, grâce �a la �gure 3.5, la contribution de chaque �ssion au

cours du temps au bilan neutronique total : la puissance Pth est tr�es importante au d�ebut de

l'irradiation, elle passe par un maximum apr�es 500 jours avant de d�ecrô�tre tr�es rapidement.

La consommation de neutrons apr�es 1500 jours n'aura aucun impact sur le bilan total car la

puissance thermique a trop nettement diminu�e.

Ces deux repr�esentations de ~D(t) correspondent �a deux visions di��erentes. Dans le premier

cas, il s'agit de l'�etude de l'�evolution d'une pastille irradi�ee sous un ux neutronique �0. Le

second correspond �a la caract�erisation de l'ensemble d'un c�ur aliment�e de mani�ere continue

en pastilles contenant uniquement l'isotope i. Dans le cas du 237Np, nous avons pu constater

des disparit�es importantes en ce qui concerne le nombre de neutrons n�ecessaires en fonction du

temps d'irradiation suivant l'une ou l'autre vision.

Notons que les ordres de grandeurs des temps caract�eristiques des ph�enom�enes d�ependent

fortement du ux retenu, ici 1014 n=cm2s. Pour un ux plus important, les temps seront r�eduits

d'autant et pourront correspondre �a la dynamique r�eelle d'un r�eacteur.

La notion de consommation de neutrons par �ssion peut ainsi être vue de deux mani�eres

distinctes. La premi�ere, purement statique, consiste �a partir de ce que l'on souhaite incin�erer et
�a estimer les besoins en terme de neutrons pour obtenir une �ssion compl�ete, la seconde, ~D(t),
pr�ecise la dynamique d'un tel syst�eme. Chaque approche poss�ede ses avantages. La formulation
statique est tr�es rapide, la formulation dynamique est plus facile �a manipuler pour �etablir des
relations entre les di��erents param�etres, ce que nous allons faire maintenant.

3.1.2 Relations math�ematiques

3.1.2.1 M�elanges d'actinides

Maintenant que nous avons �etudi�e le cas d'un seul isotope plac�e dans un ux neutronique,
il faut aborder le probl�eme d'un m�elange de noyaux. Consid�erons un m�elange d'isotopes et
un vecteur d'alimentation fonction du temps (Si(t))i. A chaque instant correspond un vecteur
isotopique (Ni(t))i et nous pouvons calculer la quantit�e

6 :

~D(t) =

P
i((1� �i)�

(f)
i � �

(n;2n)
i + �

(c)
i )�0Ni(t)P

i �
(f)
i �0Ni(t)

(3.15)

rapport entre le nombre de neutrons consomm�es par le milieu et le taux de �ssion - c'est la

consommation de neutrons par �ssion. Cette expression reste tr�es g�en�erale et ne d�epend que
du vecteur isotopique (Ni(t))i �a ux et spectre �x�es.

Par ailleurs, nous savons que les �equations de Bateman forment un syst�eme di��erentiel du

premier ordre �a coe�cients constants, nous pouvons d�ecomposer toute solution sur une base
de solution. Nous allons choisir comme base les vecteurs isotopiques (Ni;j(t))i correspondant

�a l'�evolution d'une masse unit�e de l'isotope i irradi�e dans les mêmes conditions. L'indice j

repr�esente ici les di��erents isotopes \�ls" de i au cours de l'irradiation.

Regardons pour commencer le cas sans alimentation. La pr�esence �a t = 0 d'un m�elange

Les deux formules sont bien �egales et ceci explique le \d�ecoupage" fait en fonction du temps pour ensuite
additionner les solutions sans alimentation continue.

6. C'est la g�en�eralisation de l'expression 3.2.
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d'actinides conduit �a un m�elange (Ni(t))i qui peut se d�ecomposer de la mani�ere suivante :

(Nj(t)) =
X
i

Si(0) (Ni;j(t)) (3.16)

o�u Si(0) est la masse de l'isotope i dans le m�elange initial. Physiquement ceci se traduit par

l'existence, pour chaque isotope i, d'une arborescence qui lui est propre, et nous pouvons dis-

tinguer dans la composition �a l'instant t la contribution de l'isotope i et celle de l'isotope i0, etc.

Il s'agit de la même manipulation alg�ebrique que nous avons faite pour l'�etude de l'inventaire

radiotoxique (cf. section 1.2.4).

Par ailleurs, nous avons d�ej�a montr�e, voir formules 3.10 et 3.11, que toute solution avec une

alimentation fonction du temps (Si(t))i pouvait se d�ecomposer comme la somme des solutions

�el�ementaires sans alimentation mais avec une condition initiale pr�ecise. Nous noterons alors�
N0
i;j(t)

�
la solution sans alimentation correspondant �a l'�evolution d'une masse unit�e de l'isotope

i. Nous pouvons faire de même ici. Toute composition isotopique (Ni(t))i peut s'�ecrire :

(Ni(t)) =
X
i

Z t

0

Si(u)
�
N0
i;j(t� u)

�
du (3.17)

Nous avons toujours la possibilit�e de d�ecomposer pour faire apparâ�tre les isotopes \p�eres" de

toutes les châ�nes. Ceci permet, comme pour la radiotoxicit�e (cf. section 1.2.4), de connâ�tre
l'isotope pr�esent �a t = 0 qui est �a l'origine de tel ph�enom�ene �a l'instant t > 0.

Ce proc�ed�e peut s'appliquer au calcul de la consommation de neutrons par �ssion. Suivant
les mêmes consid�erations que ci-dessus, nous pouvons �ecrire la formule tr�es g�en�erale pour une
alimentation quelconque (Si(t)) :

~Davec alimentation(t) =

P
i

R t
0
~Di;sans alimentation(u)Si(t� u)Pi;th(u) duP

i

R t
0
Si(t� u)Pi;th(u) du

(3.18)

dans laquelle Pi;th(u) est la puissance thermique dissip�ee par unit�e de masse de l'isotope i. La
pr�esence de terme d'alimentation Si(t�u) provient du fait que la puissance thermique dissip�ee
par une alimentation traduit le fait qu'une alimentation plus ou moins importante conduira �a
plus ou moins de �ssion.

Ces r�esultats peuvent s'appliquer dans le cas particulier d'une alimentation constante et

continue pour laquelle nous avons d�emontr�e que la consommation de neutrons isotope par
isotope convergeait vers la notion statique. De plus l'alimentation constante peut se mettre

en facteur au num�erateur de l'expression 3.18 permettant de retrouver l'int�egrale de la for-

mule 3.10 :

~Davec alimentation(t) =

P
i Si

~Di;avec alimentation(t)
R t
0
Pi;th(u) duP

i Si
R t
0
Pi;th(u) du

(3.19)

Une fois le r�egime d'�equilibre atteint, l'int�egrale de la puissance thermique dissip�ee par

l'isotope i, Si
R
1

0
Pi;th(u)du, est proportionnelle au taux de disparition de l'isotope i, c'est �a

dire �a �iNi. En passant �a la limite t ! =infty, nous d�eduisons une expression reliant les

consommations de neutron par �ssion des di��erents isotopes en r�egime stationnaire (avec une
alimentation continue constante) :

~Dm�elange =

P
i
~Di �iNiP
i �iNi

(3.20)
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dans laquelle chaque valeur de consommation de neutron par �ssion correspond au cas limite

t!1 avec une alimentation continue

On aurait pu obtenir cette relation par intuition puisqu'elle �enonce que chaque isotope

contribue �a la consommation globale de neutrons par �ssion au prorata du taux de �ssions

qu'il engendre �a un instant t. A l'�equilibre ceci se traduit aussi par une contribution de chaque

isotope initial au prorata du nombre de noyaux que l'on cherche �a incin�erer car, par d�e�nition,

il y a autant de �ssions que de noyaux mis dans le syst�eme par unit�e de temps. Il s'agit d'une

pond�eration par la composition des d�echets que l'on souhaite �ssionner.

Maintenant que nous disposons d'une notion tr�es g�en�erale, la consommation de neutrons,

il nous faut la relier aux di��erentes grandeurs utilis�ees en physique des r�eacteurs. Ceci va nous

permettre de d�ecouvrir des facilit�es op�eratoires qui donnent �a ce ~D un attrait suppl�ementaire.

3.1.2.2 Lien avec le facteur �

La premi�ere notion introduite en physique des r�eacteurs est le facteur de multiplication

keff (cf. annexe A.2 pour sa signi�cation). Mais ce facteur tient d�ej�a compte d'un sch�ema

pr�ecis de r�eacteur, or la d�emarche suivie ici (voir section 2.3) consiste �a �etudier les possibilit�es
d'incin�eration en faisant le moins possible r�ef�erence �a des con�gurations et g�eom�etrie de c�ur
pr�ealablement d�etermin�ees. Nous allons d'abord travailler avec le facteur de multiplication �,
qui correspond au keff en ne prenant en compte que les r�eactions faisant intervenir des actinides,
laissant de côt�e les captures par les produits de �ssion et les mat�eriaux de structure ainsi que
les fuites :

D�e�nition

�(t) =

P
j(�j �

(f)
j + 2 � �(n;2n)j )�0Nj(t)P

j(�
(f)
j + �

(n;2n)
j + �

(c)
j )�0Nj(t)

(3.21)

Une simple manipulation alg�ebrique conduit �a :

1 � �(t)

�(t)
=

P
j((1 � �j)�

(f)
j � �

(n;2n)
j + �

(c)
j )�0Nj(t)P

j(�j �
(f)
j + 2 � �(n;2n)j )�0Nj(t)

(3.22)

A�n de retrouver une expression proche de 3.15, il faut introduire le nombre moyen de neutrons

produits dans le syst�eme rapport�e au taux de �ssion :

�(t) =

P
j(�j �

(f)
j + 2�

(n;2n)
j )�0Nj(t)P

j �
(f)
j �0Nj(t)

(3.23)

Ici encore, par analogie avec la consommation de neutrons, �i est le nombre moyen de neutrons
produits tout au long de la châ�ne issue de l'isotope i, �a chaque �ssion, quel que soit le noyau qui

�ssionne. Comme pour le ~D, nous cherchons �a condenser une arborescence en un seul noyau, le
noyau \p�ere" i, en lui donnant les caract�eristiques globales de la châ�ne. Notons que la relation

D > �� est toujours v�eri��ee : le syst�eme ne peut produire plus de neutrons toutes r�eactions

prises en compte (�D) qu'il n'en produit par �ssions et par r�eactions (n,2n) (�).
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A l'�equilibre, on peut le mettre sous une forme identique �a l'expression statique de la consom-

mation de neutrons par �ssion :

� =
X
j

Pi!jf ~Ri!j +
X
k

Pj!kf ~Rj!k + : : :gg (3.24)

(cf. formule 3.1). Les coe�cients ~Rj!k sont donn�es table 3.2 et correspondent au nombre de

neutrons produits pour chaque interaction.

processus ~Rj!k

�ssion �j
(n,2n) 2

d�ecroissance 0
(n,) 0

Tab. 3.2: Coe�cients d'arborescence pour le calcul de �.

Cette derni�ere expression montre bien que le sch�ema de calcul est identique pour la consom-
mation de neutrons par �ssion et le nombre moyen de neutrons produits par �ssion (dans la
châ�ne). Nous avons donc introduit une notion dynamique qui est le prolongement de la notion
statique. Cette extension est faite pour la consommation de neutrons et pour le nombre moyen

de neutrons par �ssion, nous verrons plus loin qu'il est possible de l'�etendre �a la masse.
Revenons maintenant au facteur de multiplication �. Nous pouvons d�eduire des formules 3.15,

3.22 et 3.23 la relation suivante :

�(t) =
�(t)

�(t) + ~D(t)
(3.25)

Celle-ci permet de relier tr�es facilement la consommation de neutrons par �ssion au facteur
de multiplication. Nous avons vu que la d�e�nition de ~D(t) n'�etait fonction que de la composition

isotopique �a l'instant t, et qu'il en est de même pour �(t). Cette relation est donc valable �a tout
instant, quel que soit le r�egime de chargement utilis�e pour aboutir �a tel ou tel �etat.

3.1.2.3 Introduction de r�eactions \parasites"

Si l'on souhaite maintenant tenir compte des captures par les mat�eriaux de structure, par

les produits de �ssion, ou des fuites de neutrons hors du c�ur, il faut utiliser l'expression du

keff :

D�e�nition

keff (t) =

P
j(�j �

(f)
j + 2 � �(n;2n)j )�0Nj(t)P

j(�
(f)
j + �

(n;2n)
j + �

(c)
j )�0Nj(t) + �(t)

(3.26)

en notant �(t) la somme des neutrons perdus dans ces r�eactions \parasites" par unit�e de temps

(cf. annexe A.2), r�eactions qui ne conduisent pas �a des �ssions. Ce terme peut bien entendu

varier au cours du temps, notamment par l'accroissement du nombre de captures par les produits

de �ssion au fur et �a mesure que le taux de combustion augmente.
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En r�eit�erant la mêmemanipulation alg�ebrique que pour �(t) (cf. formules 3.21 et 3.22), nous

retrouvons la formule :

1� keff (t)

keff (t)
=

~D(t) + ~�(t)

�(t)
(3.27)

avec ~�(t) =
�(t)

P
j �

(f)
j �0 Nj(t)

qui n'est autre que le nombre de neutrons perdus par ces r�eactions

\parasites" par �ssion dans le c�ur.

Puisque �(t) est fonction uniquement des actinides, l'ajout de processus additionnels par

l'interm�ediaire de �(t) se fait en calculant la somme ~D(t)+~�(t), qui n'est autre que la somme des

consommations de neutrons par �ssion. Il s'agit donc d'une r�egle de somme : tout processus qui

ne conduit pas �a des �ssions est pris en compte en ajoutant sa contribution �a la consommation

de neutrons par �ssion. A titre d'exemple, si l'on souhaite tenir compte des produits de �ssion,

il su�t de calculer le nombre de r�eactions de capture par unit�e de temps par les PF dans la

totalit�e du syst�eme, donc le taux de neutrons perdus (1 neutron par capture), et de le diviser

par le taux de �ssion. Ce quotient vient alors s'ajouter �a la valeur pr�ec�edente de ~D(t) pour

avoir le nouveau bilan neutronique.

Cette r�egle de somme pr�esente aussi l'avantage de d�ecoupler l'impact des di��erentes r�eactions
additionnelles. En e�et, la variation de keff engendr�ee par l'introduction dans le calcul des
produits de �ssion d�epend de la valeur du coe�cient de multiplication, donc des r�eactions d�ej�a
prises en compte. Avec la consommation de neutrons, le terme ~�(t) ne d�epend que du taux

de r�eaction et du taux de �ssion : il est ind�ependant des autres processus mis en jeu dans le
syst�eme.

Nous reviendrons souvent sur cette \additivit�e" de la consommation de neutrons car elle

permet de mieux cerner le syst�eme dans son ensemble et l'impact pr�ecis de chaque processus :
produits de �ssion, mat�eriaux de structure ou fuites.

Et il faut bien insister sur le fait que cette correspondance est dynamique, compte-tenu

des d�e�nitions ci-dessus, et valable �a tout instant (pas uniquement dans la limite du r�egime
d'�equilibre).

Finalement, il existe dans la litt�erature une quantit�e G [73, 76] qui traduit la consommation

de neutrons une fois toutes les r�eactions \parasites" int�egr�ees. Il s'agit, avec nos notations, de
la somme D + ~�. Nous adopterons cette notation, d'o�u l'expression :

keff =
�

� + G
(3.28)

La consommation de neutrons pr�esente au moins deux avantages :

1. une facilit�e op�eratoire non n�egligeable, rendant la compr�ehension physique du syst�eme

plus ais�ee ;

2. une signi�cation physique pr�ecise dans le cadre de la transmutation des d�echets nucl�eaires.

Nous utiliserons donc cette notion de consommation de neutrons par �ssion par la suite plutôt

que le facteur de multiplication, ne faisant r�ef�erence �a ce dernier qu'en certains cas pr�ecis a�n

de donner des ordres de grandeur.
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Une application triviale de ces formules permet d'obtenir une relation simple entre le keff
et le facteur � sous la forme :

keff =
�

1 + �
~�

�

(3.29)

Pour m�emoire, il est admis que, dans les r�eacteurs actuels et le r�eacteur �a sel fondu d'Oak Ridge,

les captures parasites par les mat�eriaux de structure et les fuites hors du c�ur entrâ�nent une

consommation de neutrons �evalu�ee �a ~� � 0; 3 { 0; 4 neutrons par �ssion [52, 73, 76]. Il sera

int�eressant d'utiliser cet ordre de grandeur pour �evaluer le bilan neutronique complet d'un

r�eacteur hybride. Mais pour acc�eder aux tailles des installations, nous utiliserons un troisi�eme

mod�ele, celui du c�ur, qui permettra aussi d'�evaluer plus pr�ecis�ement ces pertes par r�eactions

parasites et par fuites 7 (voir section 3.4).

Dans un r�eacteur hybride, sous-critique, la formule 3.28 montre que l'on dispose d'un certain

nombre de neutrons par �ssion suppl�ementaires par rapport �a un r�eacteur critique :

G = � (
1

keff
� 1) (3.30)

La situation critique correspond �a keff = 1 soit G = 0, alors qu'un r�eacteur sous-critique est tel
que G > 0 : c'est la source de spallation qui comble le d�e�cit en neutrons permettant d'assurer
l'�equilibre neutronique.

Nous retrouvons ainsi la formule classique [14] obtenue par des s�eries g�eom�etriques.

keff G

0,95 0,16

0,90 0,33
0,85 0,53

Tab. 3.3: Correspondance entre G et keff pour � � 3.

Nous avons, tableau 3.3, des exemple de correspondance entre les deux notions, pour � � 3
a�n de �xer les id�ees. Ceci donne une indication sur la marge apport�ee par la source de spallation
sur le plan neutronique. Nous verrons plus loin les contreparties que cette marge implique en

terme de distribution spatiale de puissance.

Par la suite, a�n de simpli�er les notations, nous n'utiliserons que la notation D pour
d�esigner la consommation de neutrons, que le r�egime soit statique ou dynamique, en pr�ecisant

alors les conditions exactes de chargement.

3.1.3 R�esultats

A�n de d�eterminer les ordres de grandeurs, nous allons examiner la consommation de neu-

trons de quelques isotopes. Il n'est pas question ici d'exposer l'ensemble des r�esultats pour les

7. L'�etude de ces captures parasites par le mod�ele simple de c�ur qui suit nous permet de montrer que les
pertes sont au moins de 0,3 neutrons par �ssion et peuvent être nettement plus importantes. Nous reviendrons
plus longuement sur ce point par la suite.
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di��erents sc�enarios du parc de r�eacteurs critiques - ces r�esultats seront donn�es dans les chapitres

consacr�es �a l'�etude de l'incin�eration (avec ou sans recyclage) -, mais de donner des exemples de

bilans neutroniques en fonction du temps et du ux. Nous distinguerons toutefois les deux cas

particuliers d�ej�a �evoqu�es : sans alimentation et avec une alimentation continue et constante.

3.1.3.1 Deux exemples

Nous allons examiner le bilan neutronique de deux isotopes : le 239Pu et le 244Cm pour illus-

trer le comportement d'un noyau �ssile et d'un noyau fertile. Le premier est l'isotope principal

des sc�enarios cycle ouvert, MOX1 et MOX2 et, �a ce titre, jouera un rôle important dans l'�evolu-

tion du m�elange. Le second est surtout important en spectre thermique : nous nous apercevrons

que cet isotope est central dans tous les probl�emes d'incin�eration. Il conduit �a des comporte-

ments de saturation en combustible solide, et constitue l'essentiel de la masse en combustible

liquide.

Sous irradiation par un ux de 1015 n/cm2s en spectre rapide, sans alimentation, le 239Pu

est producteur de neutrons (cf. �gure 3.6), mais cette production baisse au cours du temps

(D augmente) car la composition isotopique se concentre progressivement en isotopes fertiles

consommateurs de neutrons.

Dans le cas d'une alimentation, nous avons retenu le sch�ema 8 :

{ chargement initial de 1 tonne dudit isotope,

{ chargement en continu �equivalent �a 0,4 t/an,

toujours sous un ux de 1015 n/cm2s.

Ici encore, le bilan neutronique du m�elange se d�egrade au cours du temps (D augmente),
tout en restant tr�es important : la proportion de 239Pu diminue au fur et �a mesure que l'�equilibre
s'�etablit et ce malgr�e l'alimentation continue en 239Pu. C'est le caract�ere �ssile du noyau initial
qui conduit �a ce comportement. Le r�egime d'�equilibre ou tout r�egime interm�ediaire a un bilan
neutronique moins favorable que le m�elange initial. La valeur asymptotique est D = �1; 45. La
valeur donn�ee par Mlle. Uematsu [48] est de D = �1; 46 pour un RNR avec un combustible
oxyde. Les di��erences sont n�egligeables.

Irradi�e dans un spectre thermique et sans alimentation, ce comportement de noyau �ssile

s'observe aussi mais sur des dur�ees nettement plus courtes, � 300 jours, pendant lesquelles le
242Pu et l'243Am s'accumulent portant la valeur de D �a +6; 7. Le m�elange se concentre ensuite
sur les isotopes du curium, plus �ssiles, vers 3200 jours, avant que le bilan neutronique ne se

d�egrade �a nouveau. Les di��erences de constantes de temps entre les deux spectres sont dues

aux sections e�caces importantes des isotopes du plutonium et de l'am�ericium.

Si le m�elange est aliment�e, un comportement de noyau fertile est observ�e (cf. cas du 244Cm

�a venir), dû �a l'accumulation d'isotopes pairs du curium. La phase \�ssile", correspondant �a un
moins bon bilan neutronique, est masqu�ee par l'apparition des isotopes fertiles. Ce ph�enom�ene

est intimement li�e au niveau de ux 1015 n/cm2s qui r�eduit les constantes de temps habituelles
en spectre thermique. La valeur d'�equilibre de la consommation de neutrons est D = �0; 79.
Les r�esultats donn�es dans la th�ese de Mlle. Uematsu [48] est D = �1; 04 pour un spectre tr�es

8. Les valeurs absolues des masses charg�ees sont sans importance ici, seul le rapport entre charge initiale et
taux de chargement continu intervient dans la dynamique observ�ee.



3.1 Notion de consommation de neutrons par �ssion 83

0e+00 2e+04 4e+04 6e+04 8e+04 1e+05
Temps (jours)

−1.8

−1.6

−1.4

−1.2

−1.0

−0.8

co
ns

om
m

at
io

n 
de

 n
eu

tr
on

s 
D

(t
)

Plutonium 239
spectre rapide

sans alimentation
avec alimentation

0.0e+00 5.0e+03 1.0e+04 1.5e+04 2.0e+04
Temps (jours)

−2.0

0.0

2.0

4.0

6.0

8.0

co
ns

om
m

at
io

n 
de

 n
eu

tr
on

s 
D

(t
)

Plutonium 239
spectre thermique

sans alimentation
avec alimentatio

Fig. 3.6: La consommation de neutrons du 239Pu, sous un ux de 1015 n/cm2s, est carac-

t�eristique d'un noyau �ssile. Le m�elange initial est tr�es producteur de neutrons et ce bilan

neutronique se d�egrade au cours du temps avec l'apparition d'isotopes moins producteurs de

neutrons. Ceci explique les di��erences entre avec et sans alimentation. Dans le dernier cas, la

concentration en isotopes �ssiles est maintenue �a un niveau �elev�e par l'alimentation. Dans le

cas du spectre thermique, ce ph�enom�ene est rapidement supplant�e par l'apparition des isotopes

impairs, �ssiles, du curium apr�es quelques centaines de jours d'irradiation.
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thermalis�e et D = �0; 83 pour un spectre issu d'un r�eacteur REP-N4. Ces �ecarts ont deux

origines :

{ le spectre que nous avons retenu ne correspond �a aucun de ces deux spectres car l'objectif

poursuivi n'est pas le même ;

{ les valeurs indiqu�ees dans cette r�ef�erence sont inexactes quant au spectre tr�es thermalis�e

comme l'ont d�ej�a soulign�e MM. Iwasaki et Hirakawa [75].

Un noyau fertile, le 244Cm, a une �evolution toute autre (cf. �gure 3.7). Le m�elange initial,

en spectre rapide, est producteur de neutrons, D � �1; 25, et son bilan neutronique s'am�eliore

au cours du temps avec l'augmentation de la concentration en 245Cm. Sans alimentation, la

concentration en cet isotope �ssile �nit par d�ecrô�tre au pro�t des isotopes pairs du curium,

moins bons producteurs de neutrons, d'o�u une hausse importante du facteur D qui d�epasse la

valeur du m�elange initial, en restant toutefois nettement producteur de neutrons.

Avec alimentation, la concentration en 245Cm est maintenue �a un niveau �elev�e par capture

de neutrons par le 244Cm, conduisant �a une stabilisation du m�elange �a l'�equilibre �a un D

inf�erieur �a celui du m�elange initial apr�es une remont�ee caus�ee par l'accumulation en 246Cm.
La valeur asymptotique est D = �1; 37. C'est le comportement attendu d'un noyau fertile. Ici
encore nous nous trouvons en accord avec les r�esults de Mlle. Uematsu pour un spectre RNR �a
combustible oxyde : D = �1; 39.

Dans le cas d'une irradiation en spectre thermique, comme pour le 239Pu, le comportement
attendu n'est pas visible suite aux faibles constantes de temps mais il existe bien : D(t =
0) = 1; 6 neutrons par �ssion. On observe seulement une d�egradation du bilan neutronique
avec l'apparition de berk�elium et de californium. A l'�equilibre nous trouvons D = �1; 25, tr�es
di��erent du spectre tr�es thermalis�e (D = �0; 42 chez Mlle. Uematsu, mais nous avons d�ej�a
indiqu�e que certaines de ces valeurs sont erron�ees) mais relativement proche du spectre REP-
N4 pour lequel D = �1; 24.

Les constantes de temps, caract�erisant l'�evolution du syst�eme observ�ee, sont relativement

grandes en spectre rapide, mais il ne faudrait pas en d�eduire qu'il en est de même pour le
syst�eme global, aliment�e avec une composition diversi��ee de noyaux. Il est possible de changer
le rapport entre charge initiale et taux de chargement continu, ce qui intervient tr�es sensiblement
sur le temps de mise �a l'�equilibre en termes de masses (cf. page 92). En e�et, les constantes de
temps sont d�etermin�ees par le produit �N�0. Les sections e�caces sont des donn�ees physiques,
mais il est possible de jouer sur le ux et la masse totale des isotopes, et d'atteindre ainsi plus

rapidement le r�egime d'�equilibre. Nous reviendrons sur tous ces probl�emes de convergence au

chapitre 6 lors de l'�etude des r�egimes transitoires.

Apr�es avoir pr�ecis�e la dynamique de mise �a l'�equilibre dans deux cas typique, il est int�eressant
d'analyser la variation du bilan neutronique en fonction du ux (cf. �gures 3.8).

Le bilan neutronique d�ecrô�t (i.e. D(t) d�ecrô�t) quand la valeur du ux augmente pour les

deux isotopes 239Pu et 244Cm, quel que soit le spectre. Au fur et �a mesure de l'augmentation de

ce ux, les d�esint�egrations deviennent de moins en moins pr�epond�erantes dans l'arborescence
(cf. �gure 3.1) au pro�t des r�eactions de capture et de �ssion. La baisse que l'on observe peut

être tr�es signi�cative, comme dans le cas du 244Cm en spectre rapide pour lequel le passage
d'un ux de 1014 n/cm2s �a un ux de 1015 n/cm2s permet de gagner 1 neutron par �ssion. La
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Fig. 3.7: Le bilan neutronique en spectre rapide �a 1015 n/cm2s du 244Cm, �el�ement fertile,

s'am�eliore pour des irradiations faibles suite �a la formation de 245Cm. Un minimum est atteint,

en spectre rapide avec alimentation, aux environs de 8000 jours. Puis la formation des isotopes

pairs du curium conduit �a une d�egradation du bilan neutronique, qui demeure tr�es n�egatif.

Une di��erence signi�cative apparâ�t entre les r�egimes avec et sans alimentation, induite par le

maintien �a un niveau �elev�e de la concentration en noyaux �ssiles. Une irradiation en spectre

thermique sous un ux de 1015 n/cm2s masque le comportement fertile car les constantes de

temps sont tr�es r�eduites. On constate une d�egradation progressive, avec et sans alimentation,

du bilan neutronique due �a la transmutation du curium en �el�ements plus massifs.
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Fig. 3.8: Le bilan neutronique du 239Pu et du 244Cm s'am�eliore quand le ux augmente : une

baisse importante pour le 244Cm, de l'ordre de 1,5 neutrons par �ssion, soit 50% du nombre

total de neutrons disponibles, qui s'explique par la dur�ee de vie de l'isotope, 18,7 ans. Le spectre

rapide est souvent plus producteur de neutrons que le spectre thermique. On observe aussi la

saturation de D en fonction du ux, au fur et �a mesure que les r�eactions de d�esint�egrations

deviennent n�egligeables.
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raison principale en est la dur�ee de vie du 244Cm : 18; 7 ans. Le b�en�e�ce dans le cas du 239Pu

est moins important mais reste sensible.

Le spectre rapide est presque toujours plus producteur de neutrons que le spectre thermique.

Pour le 239Pu, nous observons un �ecart d'environ 0,4. Pour le 244Cm, le spectre thermique

produit plus de neutrons pour les faibles ux, jusqu'�a 7 1014 n/cm2s, �a partir duquel le bilan

neutronique \sature".

Les variations du bilan neutronique mises en �evidences ci-dessus ne tiennent pas compte des

incertitudes sur les sections e�caces des di��erents isotopes. Nous avons d�ej�a �evoqu�e cet aspect

section 2.3.2.3. Nous n'examinerons donc pas en d�etail les uctuations du bilan neutronique

pour tous les corps �a transmuter, mais nous pouvons �etudier les deux cas particuliers 239Pu et
244Cm.

Les uctuations de sections e�caces peuvent être consid�er�ees comme d�ecorr�el�ees �a ce stade 9.

Nous les prenons au hasard dans une plage [1-x;1+x] suivant une distribution plate. Ceci conduit

�a une estimation par exc�es de la distribution du bilan neutronique, puisque les mesures de

sections e�caces sont a priori distribu�ees suivant une gaussienne autour de la valeur estim�ee

grâce aux bases de donn�ees. Les calculs sont donc r�ealis�es avec une distribution plate sur �20%
(x = 0; 2) a�n de �xer les id�ees, en prennant un ux de 3 1015 n/cm2s pour les deux spectres,
et sont illustr�es par les �gures 3.9 et 3.10.

Nous retrouvons la valeur moyenne ad�equate et les �ecarts-types sont :

Isotopes Thermique Rapide
239Pu 0,12 0,053
244Cm 0,068 0,037

Ces valeurs donnent une indication de l'incertitude sur les bilans neutroniques. Nous constatons
une tr�es nette di��erence entre les deux isotopes, principalement pour le spectre thermique. Pour
comprendre la physique derri�ere ces variations, il faut revenir aux sections e�caces et aux dur�ees
de vie. En e�et, le bilan neutronique est dict�e par les probabilit�es de transmutation Pj!k . Quand

la dur�ee de vie et n�egligeable devant les autres voies, il su�t de comparer les sections e�caces
de capture et de �ssion. Pour le 239Pu nous avons en spectre thermique 802 b et 475 b pour la
�ssion et la capture respectivement. Le rapport �ssion sur capture varie entre 2,53 et 1,13, pour
x = 0; 2. Les rapports de branchements sont tr�es di��erents d'un cas �a l'autre, et s'approchent
de 1, conduisant �a une variation importante du bilan neutronique �nal.

A l'inverse, le 244Cm, pour lequel le rapport �ssion sur capture est toujours inf�erieur �a 0,1.
La capture reste la voie pr�edominante quelle que soit l'incertitude sur les sections e�caces

(inf�erieure �a 20%). Il faut alors examiner le 245Cm qui est plus �ssile encore que le 239Pu : la

r�epartition entre les di��erentes voies varie moins avec l'incertitude dans le cas du 245Cm.
Dans le cas du spectre rapide, la distribution pour le 239Pu s'explique par les mêmes ar-

guments de probabilit�es entre la �ssion et la capture. Par contre, dans le cas du 244Cm, pour

lequel le rapport �ssion sur capture est de 0,76, nous constatons que la dur�ee de vie, 18,1 ans,

est comparable �a la dur�ee caract�eristique des r�eactions nucl�eaires :

�capture + �fission = 0; 97 b ) � =
1

��0
= 11 ans

9. Lors de l'�etude de la coh�erence du sch�ema de calcul, nous verrons que les sections e�caces concernant un
isotope sont corr�el�ees, ce qui conduit �a une distribution du bilan neutronique plus �etroite pour une même plage
d'incertitude [1-x;1+x].
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Fig. 3.9: En se donnant une barre d'erreur de 20% sur toutes les sections e�caces, nous

obtenons une distribution de bilan neutronique. L'�ecart-type est plus faible pour le 244Cm que

pour le 239Pu en raison des rapports \�ssion sur capture", relativement proche de 1 dans le

second cas.
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Fig. 3.10: L'incertitude en spectre rapide est plus faible qu'en spectre thermique pour les deux

isotopes 239Pu et 244Cm. L'explication pour le 239Pu vient d'un meilleur rapport �ssion sur

capture. Pour le 244Cm, il faut tenir compte de la dur�ee de vie de l'isotope, du même ordre de

grandeur que le temps caract�eristique des r�eactions nucl�eaires.
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L'incertitude sur les sections e�caces ne se traduit donc pas directement comme nous pouvions

nous y attendre avec une �ssion et une capture presque �equiprobables, mais est diminu�ee en

raison d'une dur�ee de vie proportionnellement plus courte que dans les cas pr�ec�edents :

Pj!k =

8>>>>>>>>>>>><
>>>>>>>>>>>>:

�j!k�0P
k �j!k�0 +

ln 2

Tj;1=2

ln 2

Tj;1=2P
k �j!k�0 +

ln 2

Tj;1=2

Ainsi, nous pouvons dire que l'incertitude sur les sections e�caces se r�epercute sur le bilan

neutronique de mani�ere signi�cative seulement si (i) la dur�ee de vie de l'isotope est n�egligeable

devant les r�eactions nucl�eaires et (ii) les processus de capture et de �ssion ont des sections
e�caces comparables.

3.1.3.2 Le cas de l'
241Am

Les bases de donn�ees JEF et ENDF fournissent des estimations tr�es di��erentes de la section

e�cace de capture de l' 242gAm �a 0; 025 eV :

5500 barns pour JEF

250 barns pour ENDF

En utilisant la deuxi�eme base de donn�ees pour calculer la section e�cace de capture compte-

tenu du spectre thermique, nous trouvons �(c)(242gAm) = 97; 6 barns, la premi�ere conduisant �a
2 042 barns.

Des comportements du bilan neutronique tr�es di��erents apparaissent en fonction du ux
(cf. �gure 3.11). Dans un cas, celui d'une section e�cace �elev�ee, l' 241Am est presque toujours
un consommateur de neutrons et sa destruction en r�eacteur hybride �a spectre thermique peut
être compromise car le bilan neutronique total serait alors trop d�efavorable. Par contre, si la

section e�cace est faible, cet isotope devient producteur de neutrons �a partir de 6 1015 n/cm2s.

Ce ph�enom�ene provient des probabilit�es des voies de �ssion et de capture au niveau de l' 242gAm
dont la dur�ee de vie n'est que de 16 heures.

Cette constatation a conduit �a la mesure exp�erimentale de la section e�cace de capture
�a l'Institut La�ue Langevin par le groupe DSM/DAPNIA. Des �echantillons d'241Am ont �et�e

irradi�es sous un haut ux thermique 10. La mesure de la composition isotopique des actinides

produits en fonction du temps d'irradiation a permis de remonter �a la section e�cace de capture.
L'ensemble de la d�emarche exp�erimentale et des analyses est d�ecrit dans la publication associ�ee

B.

La valeur exp�erimentale trouv�ee correspond �a l'estimation basse de la section e�cace de
capture : l'241Am est donc producteur de neutrons pour un ux sup�erieur �a 6 1015 n/cm2s.

10. L'ILL dispose d'un r�eacteur comprenant un assemblage combustible entour�e d'eau lourde.
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Fig. 3.11: Courbe de D pour l' 241Am en spectre thermique pour les deux bases de donn�ees.

Nous observons des comportements tr�es di��erents en fonction de la valeur de la section e�cace

de capture de l' 242gAm. Pour la section e�cace forte, 2 042 barns, l' 241Am est consommateur

de neutrons, tandis que pour la valeur faible, 97; 6 barns, il devient producteur de neutrons �a

partir de 6 1015 n/cm2s.

3.2 G�en�eralisation �a d'autres grandeurs

La notion de consommation de neutrons par �ssion pour un ensemble de noyaux �etant

maintenant clairement d�e�nie, il va être possible d'�etendre le raisonnement �a d'autres grandeurs,
comme la masse d'actinides �a l'�equilibre. Nous allons aussi calculer le taux de r�eactions de
captures par les produits de �ssion a�n de quanti�er leur impact sur le bilan neutronique.

3.2.1 La masse d'actinides �a l'�equilibre

Nous avons d�e�ni la consommation de neutrons comme le rapport du taux de consommation

de neutrons et du taux de �ssion. Cette grandeur ne d�epend que du vecteur isotopique �a l'instant
t et pas de l'histoire du syst�eme. De la même mani�ere, nous pouvons acc�eder �a la masse des
actinides pr�esents �a cet instant t.

Une nouvelle fois, nous pouvons d�ecomposer la masse en fonction des solutions �el�ementaires

sans alimentation des �equations de Bateman pour faire apparâ�tre les isotopes \p�eres". Chaque
solution �el�ementaire constitue la \fonction masse" de l'isotope i consid�er�e pour un ux et un

spectre donn�e.
Nous ne poursuivrons pas plus loin cette discussion en tout point similaire �a celle sur la

consommation de neutrons. Il su�t de noter qu'�a l'�equilibre, dans les cas d'une alimentation

continue, nous avons un inventaire stationnaire qui d�epend du ux, du spectre et des d�echets
irradi�es. Il devient alors possible de donner une d�e�nition statique de la masse �a l'�equilibre au
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Fig. 3.12: La masse d'actinides �a l'�equilibre varie comme l'inverse du ux. Les valeurs ont �et�e

calcul�ees pour un chargement annuel de 0.4 t. Le rapport des masses entre les deux spectres est dû

aux di��erences de sections e�caces : c'est le taux de r�eaction qu'il faut maintenir constant (pour

avoir le nombre ad�equat de �ssions) dans le produit �N �0. Notons que la masse �a l'�equilibre

d'un �el�ement �ssile est plus faible que celle d'un �el�ement fertile.

même titre que la consommation de neutrons D (cf. expression 3.1) et le nombre moyen de
neutrons par �ssion � (cf. formule 3.24) :

Mi =
Si

Mi

 
R̂i +

X
j

Pi!jfR̂j +
X
k

Pj!kfR̂k + : : :gg
!

(3.31)

dans laquelle R̂j =
Mj

�j
(Mj est la masse molaire) est un facteur de pond�eration et Si est l'alimen-

tation de l'isotope i en kg/s. Ces coe�cients de pond�eration sont inversement proportionnels

�a �j. Donc, dans la limite o�u les voies de d�ecroissance radioactive sont n�egligeables devant les
autres interactions possibles pour les isotopes principaux de la châ�ne, la masse totale varie
comme l'inverse du ux (cf. �gure 3.12).

Cette relation peut aussi se comprendre par l'interm�ediaire de la puissance totale. Cette
derni�ere est proportionnelle au ux, au nombre total de noyaux (donc �a la masse) et �a la

section e�cace moyenne de �ssion de ces noyaux. Puisque la puissance totale est une donn�ee,

la masse est inversement proportionnelle au produit du ux par la section e�cace moyenne de
�ssion. La pr�esence de cette section e�cace explique la non-lin�earit�e des courbes (cf. �gure 3.12).

En e�et, la composition isotopique variant avec le ux, surtout pour le spectre thermique, la
section e�cace de �ssion est fonction du niveau de ux.

Globalement, un �el�ement �ssile conduit �a une masse �a l'�equilibre plus faible qu'un �el�ement

fertile car les voies de capture et de d�ecroissance qui conduisent �a l'accumulation de masse, sont

relativement moins importantes. Notons aussi que la masse est plus faible en spectre thermique
car les valeurs absolues des sections e�caces sont plus �elev�ees que dans le cas d'un spectre

rapide.
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Fig. 3.13: La dynamique d'accumulation de masse est semblable pour les deux spectres. Le

niveau asymptotique est d�etermin�e uniquement par le ux, ici 1015 n/cm2s, et par l'alimentation

continue, 0,4 t/an. Nous reviendrons plus loin sur la possibilit�e de modi�er le chargement initial,

ici de 1 tonne, pour acc�el�erer la convergence.

Disposant des masses �a l'�equilibre, il ne faut pas oublier la dynamique n�ecessaire pour
atteindre cet �equilibre (cf. �gure 3.13). Les courbes sont du même type pour les deux spectres,
thermique et rapide, mais l'inventaire, plus faible dans le premier cas, permet une convergence

plus rapide. Une di��erence dans la vitesse de convergence apparâ�t entre l'isotope �ssile et
l'isotope fertile principalement suite �a la r�eaction de capture suppl�ementaire n�ecessaire dans le
second cas. Finalement, les inventaires sont tr�es di��erents entre les deux spectres, cons�equence
des ordres de grandeurs des sections e�caces, et cela permet d'envisager des combustibles tr�es
dilu�es en spectre thermique. Le rapport des inventaires diminue quand on passe de l'isotope
�ssile au fertile car les sections e�caces thermiques sont plus faibles pour les isotopes pairs du

curium et sont presque du même ordre de grandeur que les sections e�caces en spectre rapide.

3.2.2 Les produits de �ssion

Une fois les actinides caract�eris�es, il faut d�eterminer l'inuence des captures de neutrons par
les produits de �ssion sur le bilan neutronique. Nous avons montr�e que la r�egle de somme de la
consommation de neutrons par �ssion permettait de se contenter d'un calcul du taux de capture

par les produits de �ssion (cf. page 80). Notons que la valeur absolue de la consommation de

neutrons par �ssion de ces produits d�epend du taux de �ssion donc de la puissance totale des
r�eacteurs hybrides. La consommation de neutrons d'une même quantit�e de PF sera di��erente

pour chaque sc�enario en fonction de la masse d'actinides �a d�etruire et du taux d'incin�eration
atteint.

Nous avons distingu�e deux types de produits de �ssion :

{ les produits de �ssion PF (quelle que soit leur dur�ee de vie) qui r�esultent de l'incin�eration
des actinides ;

{ les produits de �ssion �a vie longue PFVL provenant de l'ensemble des r�eacteurs nu-

cl�eaires (critiques et hybrides) dont on d�ecide l'incin�eration pour r�eduire la radiotoxicit�e
des produits stock�es.
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Fig. 3.14: L'�etude de l'incin�eration du 239Pu dans un spectre thermique �a 1015 n/cm2s, en

tenant compte de 180 produits de �ssion, montre que la section e�cace moyenne des produits

de �ssion d�ecrô�t avec la dur�ee d'irradiation.

3.2.2.1 Une section e�cace moyenne des PF

L'accumulation de produits de �ssion dans le c�ur d�egrade le bilan neutronique en intro-
duisant des captures parasites. La consommation de neutrons associ�ee �a ces captures n�ecessite

le calcul des taux de r�eactions. En e�et, nous avons :

DPF =
< �PF > NPF�0

nfission
(3.32)

avec NPF le nombre d'atomes de PF et nfission le taux de �ssion dans le syst�eme. Il est donc

commode de disposer d'une section e�cace moyenne de capture neutronique par les produits
de �ssion < �PF >.

Etudions d'abord le cas du spectre thermique. Cette section e�cace varie de mani�ere impor-

tante avec la uence 11 [16, 77] : plus le taux d'incin�eration est �elev�e, plus < �PF > est faible.
En e�et, au d�ebut de l'irradiation, des isotopes de fortes sections e�caces sont produits et ils
constituent une proportion importante de l'ensemble des produits de �ssion, conduisant �a une
section e�cace moyenne �elev�ee. Pour une incin�eration plus pouss�ee, ces �el�ements sont trans-

mut�es en isotopes de moindre section e�cace et leur importance diminue, d'o�u une baisse de

< �PF >. L'exemple le plus caricaturale concerne les isotopes 135Xe et 149Sm, mais le m�ecanisme

est tr�es g�en�eral.

L'illustration de ce ph�enom�ene est donn�e �gure 3.14. Il s'agit de l'incin�eration de 239Pu

dans un spectre thermique �a 1015 n/cm2s. Plus de 180 produits de �ssion sont suivis, en tenant
compte des rendements de �ssion et du d�eplacement des bosses de �ssion quand le noyau

�ssionnant devient plus lourd. En e�et, les premi�eres �ssions sont dues au 239Pu, mais, avec

l'accumulation progressive d'isotopes plus lourds, ces isotopes contribuent �a la �ssion et leurs
rendements de �ssion ne sont pas identiques. En suivant ces produits de �ssion, il est possible

11. Ce ph�enom�ene ne provient pas de la modi�cation des bosses de �ssion en (Z,A) au cours du temps, le
noyau �ssionnant ayant une masse de plus en plus �elev�ee.
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d'�evaluer la section e�cace moyenne et de constater qu'elle d�ecrô�t avec la dur�ee d'irradiation

(cf. �gure 3.14). Initialement tr�es �elev�ee �a cause de la pr�esence d'isotopes tr�es capturants, elle

diminue grâce �a l'accumulation de produits de �ssion ayant des sections e�caces plus faibles

(leur accumulation �etant le r�esultat d'un taux de r�eaction moins important).

(Il est possible de faire une constation physique surprenante quand on examine la probabilit�e

de capture des produits de �ssion en spectre thermique. Cette probabilit�e est le produit de la

section e�cace et de la masse des produits de �ssion. Elle crô�t comme attendu au d�ebut de

l'irradiation. Mais, particularit�e du spectre thermique sur laquelle nous reviendrons longuement

au chapitre 4, le syst�eme sature : les actinides ne brûlent plus, ou presque, et la masse de produits

de �ssion stagne. En cons�equence, la probabilit�e de capture par les PF diminue, puisque la

section e�cace moyenne des produits de �ssion continue �a d�ecrô�tre.)

Le calcul de la valeur de la section e�cace moyenne au cours du temps peut aussi se faire

�a l'aide des probabilit�es de capture de neutrons par les produits de �ssion donn�ees par Rubbia

et al [47], en spectre thermique et en spectre rapide, qui se mettent sous la forme :

fPF =
< �PF > NPF

< �PF > NPF+ < �N >reste

(3.33)

dans laquelle < �N >reste est une \section e�cace" pour tous les autres processus (actinides,

mat�eriaux de structure, fuites, ...) consommant des neutrons. Par ailleurs nous d�emontrerons
(cf. page 100) que cette fraction peut s'�ecrire :

fPF =
DPF

G+ �
(3.34)

et

DPF =
< �PF > NPF�0

nfission
(3.35)

avec nfission le nombre de �ssions par seconde dans le syst�eme 12.
Ainsi, nous obtenons une relation entre la section e�cace moyenne (fonction du temps), la

probabilit�e de capture par les PF, le taux d'incin�eration (par l'interm�ediaire de NPF ) et le keff :

< �PF >=
�

keff
� nfission
NPF�0

� fPF (3.36)

Il faut maintenant tenir compte de l'ensemble du syst�eme. Dans le cas d'un combustible
solide, seront pr�esentes simultan�ement des \pastilles" plus ou moins irradi�ees. Les produits de

�ssion du c�ur auront donc des origines diverses. Il s'agit de faire la moyenne de la courbe de

section e�cace moyenne sur des dur�ees d'irradiation importantes. Ainsi, même si les PF produits
tr�es tôt dans l'irradiation ont une section e�cace importante, il sont proportionnellement peu

abondants et leur contribution �a la section e�cace totale faible. Dans le cas d'un combustible
liquide, les produits de �ssion vont progressivement se diluer dans le sel. A nouveau, nous

retrouverons une distribution de PF d'origines diverses, certains juste produits, d'autres pr�esents

en c�ur depuis un temps plus long. La section e�cace moyenne des PF les prend tous en compte.

12. Ce nombre de �ssions peut être calcul�e d'au moins deux fa�cons. Si l'on dispose de la puissance thermique
de l'installation Pth en joule, il su�t de prendre 200 MeV par �ssion. Si nous avons atteint le r�egime d'�equilibre,
avec A l'alimentation en d�echets en tonnes par an, de masse molaire moyenneM, nous avons nfission = A

M

N

31;56

o�u N est le nombre d'Avogadro. Le facteur num�erique transforme les tonnes par an en grammes par seconde.
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C. Bowman [61] a conduit une �etude similaire dans le but de dimensionner un syst�eme

particulier. D�ecrivons rapidement son concept et sa d�emarche :C. Bowman consid�ere un r�eacteur

�a sel fondu sans recyclage dans lequel il d�etruit les actinides du sc�enario cycle ouvert. Le

syst�eme est aliment�e en continu et une fraction du sel, actinides et PF compris, sont extraits

simultan�ement. Il a alors �etabli un temps e�ectif en c�ur pour les produits de �ssion a�n

de calculer une \section e�cace e�ective" permettant de tenir compte du pr�el�evement. En

reprenant la liste d�etaill�ee des PF des deux bosses de �ssion et, en envisageant les cas de

captures multiples, sur le 147Sm par exemple, il a pu d�eterminer une section e�cace moyenne

par atome.

Les deux analyses conduisent �a des r�esultats comparables :

< �PF >th � 6 b (3.37)

Nous pouvons utiliser les mêmes m�ethodes pour le spectre rapide, �a la fois �a partir des

donn�ees de Rubbia et al, et de celles de C. Bowman 13. Nous trouvons une section e�cace

moyenne de :

< �PF >rap � 0; 15 b (3.38)

Avec cette section e�cace, nous serons en mesure de d�eterminer l'impact des produits de
�ssion sur le bilan neutronique global du syst�eme.

Les valeurs num�eriques de sections e�caces moyennes donn�ees ici sont bien sûr approxi-
matives et valables uniquement dans un contexte pr�ecis. Remarquons que nous disposons d'un
moyen rapide et e�cace pour tenir compte d'un changement de < �PF >. L'expression 3.35
indique que la consommation de neutrons par �ssion induite par les produits de �ssion est

proportionnelle �a la section e�cace. ainsi un choix di��erent de cette derni�ere se r�epercute uni-
quement (et c'est la force de la r�egle d'additivit�e, voir page 80) sur DPF . Il est donc possible de
reprendre int�egralement l'ensemble des r�esultats qui suivent avec de tr�es l�eg�eres modi�cations
et des calculs �el�ementaires. Le nouveau bilan neutronique global est donn�e par :

G0 = G+DPF

< �PF >0 � < �PF >

< �PF >
(3.39)

3.2.2.2 Les PFVL

Il peut être souhaitable de transmuter certains produits de �ssion �a vie longue issus des
r�eacteurs de puissance, principalement l'129I, le 135Cs et le 99Tc, a�n de r�eduire les risques
radiologiques d'un stockage. La transmutation des PFVL pose un probl�eme tr�es di��erent de la

destruction des actinides. Ces derniers changent de nature apr�es �ssion, alors que les produits

de �ssion peuvent être transmut�es en isotopes �a vie plus courte mais, si le s�ejour en c�ur est
trop long, ils peuvent redevenir des isotopes �a vie longue. Le temps d'irradiation doit donc être

optimis�e. Chaque incin�eration est un cas particulier.

Certaines �etudes montrent qu'il est possible en spectre rapide ou avec des assemblages

thermalis�es, de les transformer en produits �a plus courte dur�ee de vie [78, 79] en partant d'images

13. La grande di��erence entre le spectre thermique et le spectre rapide est que ce dernier ne conduit pas
�a une baisse de la section e�cace moyenne des produits de �ssion aussi importante. Ceci vient de la plus
grande homog�en�eit�e des sections e�caces : il n'y a pas d'isotopes aussi importants que l'est le 135Xe en spectre
thermique.
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de r�eacteurs existants, sans toutefois une analyse pr�ecise de la dynamique de la transmutation

de ces PFVL. Dans cet esprit, il est possible d'appliquer la mêmem�ethode que pour les actinides

en �etudiant le nombre de neutrons D� n�ecessaires �a leur transmutation, selon le sch�ema propos�e

par M. Salvatores [80] :

\in a process of transmutation, all transmutable isotopes have to be

kept under the neutron ux continuously, while short lived and non-

transmutable ones have to be removed during reprocessing" [80]

En utilisant ce crit�ere, nous consid�ererons que les PFVL sont g�er�es ind�ependamment des

actinides : les barreaux ou canaux contenant les PFVL et les actinides seront ind�ependants dans

le c�ur permettant des taux de renouvellement di��erents, a�n que les uences soient adapt�ees.

Les r�esultats en nombre de neutrons par transmutation D� sont donn�es tableau 3.4 dans le

cadre d'une transmutation en REP-UOX.

Isotope D�

93Zr 2,01
99Tc 1,01
107Pd 2,04
129I 1,008

135Cs 1,002

Tab. 3.4: Nombre de neutrons n�ecessaires pour la transmutation des PFVL [80].

Pour les principaux isotopes qui interviendront par la suite, �a savoir le 99Tc, l' 129I et le
135Cs, les châ�nes isotopiques form�ees sous irradiation sont toutes des cas d'�ecole : une capture
permet de poduire un isotope �a dur�ee de vie courte (100Tc : 15,8 s ; 130I : 12,4 h ; 136Cs : 19 s)
dont la d�ecroissance conduit �a un isotope stable. Ainsi, quel que soit le spectre consid�er�e, le
nombre de neutrons n�ecessaires �a la transmutation de ces PFVL est constant.

La transmutation de Ni noyaux de l'isotope i conduit �a la consommation suivante de neu-
trons par �ssion :

DPFV L;i = D�

i �
< �

(c)
i > Ni�0

nfission
(3.40)

dans laquelle nfission est le taux de �ssion du syst�eme.
Le tableau 3.4 montre que la transmutation du 135Cs est envisageable, au même titre que

celle de l' 129I et du 99Tc, mais il ne faut pas oublier que d'autres isotopes du c�esium sont

produits dans les r�eacteurs, essentiellement les isotopes 133Cs (stable) et 137Cs (T1=2 � 30 ans).

L'isotope �a vie longue ne repr�esente que 10% de la masse de cet �el�ement [15]. Sa transmutation
passerait donc, soit par la transmutation de tout le c�esium y compris le 133Cs stable, soit par
une s�eparation isotopique. Un REP UOX de 33 GWj/t produit 14 kg/TWh�e de c�esium, soit
5,6 tonnes par an pour tout le parc �electronucl�eaire fran�cais.

3.2.3 Esquisse de r�eacteur sous-critique

Nous disposons maintenant d'un certain nombre d'outils pour �evaluer l'impact sur le bilan

neutronique des di��erents �el�ements que l'on souhaite irradier : actinides, produits de �ssion et,

plus sp�eci�quement, produits de �ssion �a vie longue. Il est n�ecessaire, �a ce stade, de replacer
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ceci dans le cadre d'un r�eacteur concret en mettant en avant les arbitrages \strat�egiques" qu'il

convient de faire.

En faisant des hypoth�eses a priori sur le ux et le spectre neutronique, nous avons montr�e que

nous pouvions calculer un certain nombre de grandeurs d�eterminantes pour le bilan neutronique

global d'un c�ur selon le sch�ema de la �gure 3.15.
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Fig. 3.15: Sch�ema logique explicitant les liens et les arbitrages qu'il est possible de faire lors de

la construction des incin�erateurs et la r�epartition qui s'en suit des neutrons disponibles (G+�)

suivant les di��erents processus.

Etant donn�e les actinides �a d�etruire, le cycle retenu (\once-through" ou �a l'�equilibre) et le

type de combustible, on en d�eduit un bilan neutronique 14 DAct (cf. expression 3.15) et il en
d�ecoule une masse d'actinides (cf. section 3.2), une production moyenne de neutrons par �ssion

(cf. formule 3.23)... Les neutrons produits par les actinides peuvent alors être utilis�es �a plusieurs
�ns :

{ pour atteindre un taux d'incin�eration (ou taux de combustion), d�e�ni comme le pourcen-

tage en masse de produits de �ssion (PF cr�e�es lors des �ssions des actinides dans le c�ur)
par rapport �a la masse totale des actinides et des produits de �ssion ;

14. Nous ne faisons pas d'hypoth�eses sur le type de cycle (\once-through" ou avec recyclage), donc le bilan
neutronique est susceptible d'�evoluer en fonction du temps.
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{ pour incin�erer une certaine quantit�e de PFVL produits par l'ensemble du parc (r�eacteurs

critiques et hybrides).

Il ne faut pas oublier de garder des neutrons pour compenser les pertes dans les mat�eriaux de

structure ou les fuites.

Chaque processus conduit �a une certaine consommation de neutrons : DPF , DPFV L, Dstruc

et Dfuites, dont la valeur est ind�ependante des autres processus. Le bilan neutronique pour le

r�eacteur 15 s'�ecrit :

G = DAct +DPF +DPFV L +Dstruc +Dfuites (3.41)

Nous pouvons ainsi expliciter les choix �a faire quant �a la r�epartition des neutrons ou, plutôt,

quant �a leur utilisation dans le r�eacteur : selon que l'on souhaite favoriser une r�eaction ou une

autre. Nous avons d�ej�a analys�e l'inuence de l'arbitrage concernant les produits de �ssion �a

vie longue, DPFV L, sur le potentiel d'incin�eration (cf. formule 3.40). Nous reviendrons dans la

partie suivante, avec un mod�ele des ux de mati�eres, sur les cons�equences de la teneur du c�ur

en produits de �ssion, en ce qui concerne les ux de mati�eres, les capacit�es de retraitement et

les pertes.

Nous avons d�ej�a �etabli une relation entre le keff et la consommation de neutrons par �ssion
G (cf. expression 3.28). Nous pouvons maintenant avoir une id�ee plus pr�ecise sur l'intensit�e

I du faisceau de protons en raison des relations 3.28 et [14, 66]. Un proton incident produit
�s neutrons dans la cible de spallation. Ces neutrons se dispersent dans le c�ur o�u ils seront
absorb�es. Certains de ces neutrons conduiront �a des �ssions, produisant des neutrons de seconde
g�en�eration, etc. Le nombre de neutrons dans les g�en�erations successives sont dans le rapport keff
par d�e�nition du coe�cient de multiplication. Seuls les neutrons de spallation ont un coe�cient

de multiplication di��erent puisqu'ils sont produits dans la cible de spallation et non dans le
c�ur. On note �? le rapport du coe�cient de multiplication de la premi�ere g�en�eration et du
coe�cient de multiplication du c�ur keff . �

? repr�esente l'\importance" (au sens neutronique)
des neutrons de spallation : c'est ce param�etre qui tient compte de l'h�et�erog�en�eit�e apport�ee par
la cible de spallation - les neutrons de spallation n'ont pas le même spectre et ne \voient" pas
le même milieu que les neutrons de �ssion. Sch�ematiquement on peut noter :

�s ! �?keff�s ! �?k2eff�s ! �?k3eff�s ! � � � (3.42)

En additionnant tous les neutrons de �ssion et en divisant par �, nous pouvons calculer le

nombre de �ssions donc la puissance. Ceci conduit �a l'expression suivant :

Pth = �?
Ef I

e
� �s
�
� keff

1� keff
(3.43)

dans laquelle Ef est l'�energie lib�er�ee par �ssion (� 200 MeV) et e est la charge �electrique

�el�ementaire. Cette �equation peut se mettre sous une forme int�eressante :

Pth = �?
Ef I

e
� �s
G

(3.44)

15. C'est la r�egle d'additivit�e de la consommation de neutrons pour des processus qui ne conduisent pas �a des
�ssions, voir page 80.
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Les valeurs num�eriques de �? sont toujours tr�es proches de 1. A titre d'exemple, une �etude de

l'Energie Ampli�er a donn�e �? = 1; 17 [81]. La prise en compte de ce param�etre sera automatique

dans la mesure o�u nous utiliserons un mod�ele de c�ur avec une cible de spallation distincte de

la couverture sous-critique.

Le tableau 3.5 donne quelques valeurs typiques pour les cycles qui sont envisag�es ici. Nous

avons retenu : �? = 1, �s = 30. Il est important de noter qu'il s'agit de la puissance et de l'inten-

sit�e de l'ensemble des incin�erateurs, mais du keff de chaque unit�e, suppos�ees identiques. Nous

verrons plus loin comment nous sommes alors en mesure d'en d�eduire le nombre d'incin�erateurs.

puissance (MWth) intensit�e (mA) G keff
1500 1 4 � 10�3 0,999
1500 10 4 � 10�2 0,987

1500 50 0,2 0,938

750 50 0,4 0,882

Tab. 3.5: Correspondance entre G, la puissance et l'intensit�e, pour �? = 1, �s = 30.

A�n de mieux comprendre ce qui se passe e�ectivement dans l'incin�erateur, il est int�eressant

de calculer le nombre de r�eactions nucl�eaires (processus) par neutron de spallation. Les di��erents
processus que nous avons mis en �evidence sont les r�eactions avec les actinides (� +DAct), les
produits de �ssion (DPF ), les PFVL (DPFV L), les mat�eriaux de structure (Dstruc), et les fuites
(Dfuites).

Consid�erons un processus �. Sachant que nous avons � + G neutrons disponibles par �s-
sion dans le syst�eme, la probabilit�e pour qu'un neutron interagisse suivant ce processus peut
s'�ecrire 16 :

f� =
D�

G+ �
ou fAct =

DAct + �

G + �
pour les actinides (3.45)

Il est possible de d�ecouper plus �nement les processus pour faire apparâ�tre une r�eaction pr�ecise

sur tel produit de �ssion par exemple. La m�ethode est identique.
En�n, comme nous l'avons vu (cf. expression 3.42), chaque neutron de spallation g�en�ere

�?

1�keff
neutrons [14, 66], soit �? �+G

G
. Nous pouvons donc exprimer le nombre de chaque inter-

action par neutron de spallation 17 :

D�

G
�? ou

DAct + �

G
�? pour les actinides (3.46)

Cette analyse en nombre d'interactions est utile, notamment, pour v�eri�er l'int�erêt que

pr�esente l'incin�eration dans telles ou telles conditions d'un noyau donn�e. Ainsi, si le nombre

d'interactions par neutron de spallation est tr�es inf�erieur �a 1, la question peut se poser de savoir
si la destruction dudit noyau ne serait pas e�ectu�ee de fa�con plus e�cace dans un syst�eme

dimensionn�e autrement.

16. Une analyse grâce aux sections e�caces macroscopiques conduit aux mêmes r�esultats. Il su�t d'�ecrire
f� = ��

�totale
et faire apparâ�tre les coe�cients de multiplication keff et k� (coe�cient de multiplication pour

tous les processus sauf �). La relation 3.28 permet de retrouver les bilans neutroniques.
17. Ceci a�n d'avoir une id�ee de l'e�cacit�e dudit processus dans les conditions envisag�ees.
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3.2.4 Conclusion

En partant d'une notion physique, la consommation de neutrons par �ssion, en r�egime

statique, nous avons pu la g�en�eraliser �a un r�egime dynamique quelconque, et montrer que la

d�e�nition statique correspond �a un r�egime d'�equilibre (t!1) avec une alimentation continue.

Cette g�en�eralisation nous permet d'�etudier la dynamique du syst�eme de mani�ere plus accessible

puisqu'il existe une r�egle de somme pour les consommations de neutrons par �ssion, ce qui n'est

pas le cas pour les coe�cients de multiplication.

Ceci nous a permis d'introduire la notion de \masse par �ssion" d'un isotope, parall�ele

de la d�e�nition statique de D, et de calculer la r�epartition des neutrons suivant les di��erents

processus : actinides, PF, PFVL, mat�eriaux de structure et fuites.

Ces outils math�ematiques permettent donc d'avoir une image compl�ete des neutrons dans

le syst�eme. Il faut la compl�eter pour tenir compte de l'aspect combustible.

3.3 Les ux de mati�eres

Une fois la composante neutronique du syst�eme caract�eris�ee, il faut analyser les bilans
massiques. Pour cela, nous allons �elaborer un mod�ele qui, bien que simple, nous permettra
de cerner certains probl�emes techniques comme, dans un sch�ema avec recyclage, la masse �a
retraiter et la quantit�e de pertes au retraitement.

3.3.1 Mod�ele

Nous consid�erons deux entit�es distinctes : le c�ur sous-critique dans lequel s'op�ere la trans-
mutation et l'\usine" de retraitement qui puri�e chimiquement les actinides des produits de
�ssion. Le sch�ema global des ux de mati�eres est donn�e �gure 3.16, avec les notations suivantes

(les ux seront exprim�es en tonnes par an - t/a) :

{ Flux entrant dans le c�ur :

A : ux d'actinides entrant dans le cycle ;
A" : ux d'actinides revenant du retraitement ;
P" : ux de produits de �ssion qui n'ont pas �et�e extraits lors du retraitement ;
PFVL : ux de produits de �ssion �a vie longue �a transmuter (dans un circuit ind�ependant

des actinides).

{ Flux sortant du c�ur :

A' : ux d'actinides �a la sortie du r�eacteur sous-critique ;
P' : ux de produits de �ssion.

{ Flux sortant du cycle :

p : ux des produits de �ssion extraits par retraitement ;
a : ux de pertes en actinides lors du retraitement chimique ;
PFVL : ux de produits de �ssion �a vie longue transmut�es en isotopes �a plus courte

dur�ee de vie.

Le circuit des PFVL, (cf. section 3.2.2.2), est indiqu�e. Il est s�epar�e du ux des actinides pour

permettre une gestion ind�ependante et plus adapt�ee. Ces produits de �ssion n'interviendront
donc pas dans tous les bilans qui suivent.
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A

A’

P’

A’’

retraitement

P’’

a

p

PFVL PFVL

transmutation
coeur

usine

(y,z)

Fig. 3.16: Mod�ele simple du recyclage des actinides. Ce sch�ema permet de mod�eliser un sel

fondu, avec un recyclage continu, ou un r�eacteur classique avec un combustible solide. Par

ailleurs, le sch�ema envisageable de \once-through" est facilement int�egr�e en prenant une e�ca-

cit�e de retraitement nulle (y = 1).

Les grandeurs physiques retenues pour caract�eriser le processus sont :

{ les e�cacit�es d'extraction des s�eparations chimiques 18 pour les actinides et les produits
de �ssion respectivement, que l'on suppose ind�ependantes des ux de mati�eres, d�e�nies
par : �

y = a
A0

z = P 00

P 0

(3.47)

Nous supposons que ces facteurs d'extraction, identiques pour tous les �el�ements, ne d�e-
pendent pas de la masse que l'on doit retraiter et, en particulier, sont ind�ependants de la

dilution de ces produits dans un �eventuel sel fondu, du moins dans la plage de dilution
consid�er�ee ;

{ le pourcentage de produits de �ssion admissible dans le c�ur (contrainte d'ordre neu-
tronique 19) que nous allons mod�eliser par un taux de produits de �ssion �a la sortie du
c�ur :

P 0

A0 + P 0
6 Bmax (3.48)

18. Nous avons bien �evidemment y � 1 et z � 1 dans le cas d'un recyclage. Pour ce qui est du mode
\once-through", il faut prendre y = 1 et z = 0.
19. On remarquera que, si cette condition est v�eri��ee en sortie de c�ur, elle est a fortiori v�eri��ee pendant le

s�ejour dans le c�ur.
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dans laquelle Bmax est le taux d'incin�eration maximal. Nous noterons B = P 0

A0+P 0
le taux

d'incin�eration.

Ce taux d'incin�eration n'est pas n�ecessairement le rapport entre la masse de produits de �ssion

dans le c�ur et la masse totale. En e�et, pour les combustibles solides, certains \assemblages"

sont plus ou moins irradi�es en fonction de leur date de chargement. La teneur en produits de

�ssion s'�ecrit :

tPF =

P
i : assemblagesmPF;iP
i : assemblages m

avec m la masse totale de chaque assemblage, constante au cours de l'irradiation. Par contre,

le taux d'incin�eration, lui, est donn�e par : B =
mPF;N

m
avec N le nombre total d'assemblages,

c'est-�a-dire par la teneur en produits de �ssion des assemblages sortis du c�ur. Dans le cas d'un

c�ur homog�ene, par exemple en sel fondu, le taux d'incin�eration et la teneur en produits de

�ssion sont �egaux. Nous retrouverons cette distinction en �etudiant les sch�emas \once-through"

avec des combustibles liquides ou solides.

Ces deux valeurs peuvent donc être tr�es sensiblement di��erentes. C'est uniquement dans le
cas d'un sel fondu qu'on pourra les consid�erer comme �egales.

Le bilan des �ssions s'�ecrit :

A+A00 �A0 = P 0 � P 00

Les bilans des mati�eres conduisent �a :

A00 = A0 � a

et

P 00 = P 0 � p

En combinant ces trois �equations et en utilisant les d�e�nitions des e�cacit�es de retraitement,
nous avons :

A0 = A+A0 � yA0 � P 0(1 � z) (3.49)

d'o�u, avec la d�e�nition du taux d'incin�eration :

A = yA0 � (1 � z)
B

1�B
A0 (3.50)

Nous en d�eduisons les pertes au retraitement 20 :

a =
y (1 �B)

y +B (1 � z � y)
A (3.51)

20. Nous supposons ici un facteur d'extraction unique pour l'ensemble des actinides, ce qui permet d'avoir un
mod�ele assez simple. Cette hypoth�ese peut avoir des cons�equences assez variables selon le spectre consid�er�e. En
e�et, les �el�ements qui seront a priori les plus di�ciles �a extraire sont les �el�ements de num�ero atomique �elev�e.
Or, une irradiation en spectre thermique conduit �a beaucoup plus de ces �el�ements qu'une irradiation en spectre
rapide - simple cons�equence des rapports �c

�f
- comme nous le verrons par la suite.
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Il est important de voir que la masse des actinides (dans les di��erents c�urs) n'intervient

pas dans ce mod�ele. Ni la dur�ee du cycle d'irradiation, ni le ux neutronique n'interviennent 21.

Le seul param�etre du mod�ele, hormis les e�cacit�es de retraitement, est le taux d'incin�eration

B. Nous pouvons en�n calculer l'ensemble des ux de mati�eres :

A0 =
1 �B

y +B (1 � z � y)
A

P 0 =
B

y +B (1 � z � y)
A

3.3.2 Analyse

Avec ce mod�ele simple, nous allons �etudier trois grandeurs cl�es du retraitement : les pertes

(les actinides qui partent avec les produits de �ssions et qui sont donc irr�ecup�erables), la masse

�a retraiter, le volume �a retraiter (nous distinguerons le cas des combustibles solides de celui des

sels fondus). Nous pourrons ainsi d�eterminer l'e�cacit�e n�ecessaire de la s�eparation chimique en

fonction des di��erentes contraintes �enum�er�ees ci-dessus.

3.3.2.1 Les pertes massiques

Nous avons r�eussi �a exprimer les pertes 22 sous une forme assez simple (voir l'expression
3.51) : le produit du facteur d'extraction y, de l'alimentation A et d'une fonction 1�B

y+B (1�z�y)
.

Nous allons bien �evidemment normaliser les pertes au ux de mati�eres A qu'il s'agit incin�erer,
mais aussi au facteur y, ce qui nous conduit �a consid�erer la quantit�e :

a

y A
(3.52)

Si les pouvoirs d'extraction sont �elev�es (ce qui est le cas en pratique), c'est-�a-dire :

z � 1

y � B

la relation entre les pertes normalis�ees et le taux d'incin�eration est universelle (cf. �gure 3.17).
Plus le taux d'incin�eration est �elev�e, plus les pertes sont faibles, car la possibilit�e de laisser les
produits de �ssion s'accumuler dans le c�ur r�eduit le nombre de recyclages. Et cela est bien sûr

directement li�e, comme nous l'avons vu, au nombre de neutrons disponibles, D, et au nombre

de neutrons consacr�es aux produits de �ssion, DPF . Les conditions optimales, en consid�erant
tous les autres param�etres �x�es, correspondent bien �evidemment au taux d'incin�eration le plus

�elev�e 23.
La courbe 3.17 peut se diviser en trois parties. La variation des pertes est tr�es importante

pour des petits taux d'incin�eration. Lorsque le taux d'incin�eration d�epasse 15%, les gains sont

nettement plus faibles �a chaque incr�ementation du taux d'incin�eration. Pour les taux tr�es �elev�es,
nous retrouvons le même comportement que dans la premi�ere zone. Il peut donc être int�eressant

21. Si ce n'est par leur inuence sur le taux d'irradiation par l'interm�ediaire de la uence t �0.
22. Traiter la masse des pertes est �evidemment insu�sant, car beaucoup d'autres facteurs entrent dans la

nocivit�e des d�echets. Nous y reviendrons, mais ce mod�ele en masses fournit des premi�eres indications tr�es utiles.
23. Mais il ne faut pas oublier qu'en �n d'analyse, les pertes doivent être compar�ees �a une r�ef�erence, soit

l'uranium naturel de d�epart, soit les pertes des di��erents sc�enarios (cf. page 59).
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Fig. 3.17: L'analyse d'un mod�ele simple de ux de mati�eres montre que les pertes qui sont

associ�ees �a tout recyclage sont conditionn�ees par cette courbe reliant le taux d'incin�eration et

les pertes (normalis�ees au ux annuel de d�echets et au facteur d'extraction). Nous pouvons ainsi

comparer deux solutions en estimant le taux d'incin�eration de chacune.

de consacrer un certain nombre de neutrons au maintien d'un niveau donn�e de produits de �ssion

dans le c�ur a�n de limiter les pertes. Mais il ne faut peut-être pas y consacrer trop de neutrons
car les gains ne seront plus assez importants et ces neutrons pourraient être plus utiles ailleurs.
Ce choix fait partie de l'arbitrage concernant les produits de �ssion (cf. �gure 3.15).

Par ailleurs, notons que, dans le cas d'un sch�ema \once-through", les pertes sont �x�ees au

niveau de (1�B) �A tonnes par an.

3.3.2.2 La masse �a retraiter

Comme nous l'avons fait pour les pertes massiques, nous allons examiner les probl�emes li�es

au retraitement lui-même, en premier lieu �a la masse �a retraiter. Cette grandeur est surtout
importante dans le cas d'un combustible solide 24. La masse �a recycler est donn�ee par :

A0 + P 0 =
1

y +B (1 � z � y)
A (3.53)

24. Nous ne tenons pas compte ici de la masse des gaines, mais uniquement des actinides.
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3.3.2.3 Le volume �a retraiter

Si nous nous pla�cons dans le cas d'un sel fondu, la grandeur d�eterminante pour le recyclage

est le volume, non la masse. A�n d'avoir une id�ee de ce volume, consid�erons un c�ur de

volume V contenant une masse MAct d'actinides et MPF de produits de �ssion. A ce stade de

d�eveloppement du mod�ele, nous pourons faire deux hypoth�eses sur la d�ependance du volume

en fonction du ux moyen �0 : la premi�ere est de consid�erer une puissance volumique uniforme,

a�n de pro�ter au maximum du potentiel du caloporteur, donc un volume constant puisque la

puissance thermique totale est �x�ee par la masse d'actinides �a d�etruire A ; la deuxi�eme est de

supposer une concentration en actinides constante.

S'agissant d'un sel, nous pouvons supposer le milieu homog�ene et ainsi le rapport entre les

produits de �ssion et les actinides est le même dans le c�ur et dans le uide que l'on extrait :

P 0

A0
=

MPF

MAct

=
B

1 �B
(3.54)

Rappelons que la masse d'actinides �a l'�equilibre est d�etermin�ee de mani�ere unique par les d�echets

�a d�etruire A, le spectre neutronique et le ux (cf. �gure 3.15).

Le volume retrait�e par unit�e de temps est alors :

v = V
A0

MAct

(3.55)

La variation deA0 en fonction du taux d'incin�eration est donn�ee �gure 3.17 puisqueA0 = a=y

Volume constant. Nous savons que la masse d'actinides �a l'�equilibre varie comme l'inverse
du ux, donc le volume �a retraiter est proportionnel �a �0A

0. A taille de r�eacteur constante,

plus le ux augmente, plus le volume �a retraiter est important.
Nous avons ainsi une nouvelle possibilit�e d'arbitrage, en l'occurence sur le couple : teneur

en produits de �ssion et ux. Sch�ematiquement, l'arbitrage se fait sur la fonction : �0 � 1�B
B

,
suivant les possibilit�es techniques ou �economiques. Le taux d'incin�eration et le ux jouent en
sens contraires, donc il existe une courbe des possibilit�es.

La �gure 3.19 illustre, dans un cas particulier, la variation du taux d'incin�eration minimal
�a r�ealiser en fonction du ux dans le c�ur. Ainsi cette contrainte technique, si on d�ecide de la
retenir comme grandeur dimensionnante, permet d'�evaluer le ux �a atteindre en fonction du
nombre de neutrons qu'il est possible de consacrer aux produits de �ssion, DPF .

Concentration constante. Comme la masse, le volume varie comme l'inverse du ux. Le
volume retrait�e par unit�e de temps est alors ind�ependant du niveau de ux et est proportionnel

�a A0 dont les variations sont donn�ees �gure 3.17, �a un facteur multiplicatif pr�es. Une contrainte

sur le volume �a retraiter conduit �a envisager des taux d'incin�eration de plus en plus importants.

Un compromis est �a trouver, par exemple entre la taille des installations de retraitement et la

fraction des produits de �ssion �a vie longue dont on veut assurer la destruction.

3.3.3 Conclusion

Le mod�ele de ux de mati�eres mis en place ici permet de quanti�er certains param�etres

essentiels pour le retraitement en ligne, comme les pertes, la masse ou encore le volume suivant

le type de combustible. Ces relations permettent d'op�erer des choix quant �a l'a�ectation des

neutrons : soit maintenir un taux d'incin�eration �elev�e, soit d�etruire plus de PFVL.
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Fig. 3.19: A titre d'exemple, nous pr�esentons ici la courbe reliant le taux d'incin�eration au ux

pour une valeur �x�ee du rapport v=V (voir texte). Le cas �etudi�e est celui du sc�enario MOX 2,

A = 7; 4 t=an, en spectre thermique. Plus le ux augmente, plus le taux d'incin�eration doit être

�elev�e pour limiter le nombre de retraitements.

3.4 Image du c�ur

Nous disposons maintenant de deux outils pour la caract�erisation, d'une part du contenu des
coeurs (actinides et produits de �ssion) et, d'autre part, des performances du retraitement.Nous

avons d�ej�a d�ecrit la r�epartition des neutrons (voir page 97 et �gure 3.15). Mais cette approche

suppose une connaissance pr�ealable des pertes dans les mat�eriaux de structure et des fuites ou du
moins une estimation raisonnable 25 de ces grandeurs. Nous utiliserons la valeur de \r�ef�erence"

de 0,3 neutrons par �ssion pour les premi�eres approches [52, 73, 76]. Mais pour poursuivre,
ne serait-il pas plus simple et plus e�cace de disposer d'un outil qui calcule directement ces

grandeurs pour chaque con�guration de c�ur et qui permette d'assurer la coh�erence d'ensemble
de la d�emarche? C'est ce �a quoi nous allons nous attacher maintenant.

25. Nous allons d�ecouvrir qu'en fait le probl�eme peut être pris �a l'envers dans le cas du r�egime �a l'�equilibre. En
e�et, la puissance Pth est dict�ee par la masse de d�echets �a d�etruire. L'intensit�e I d�etermine donc le coe�cient
de multiplication ou encore G. Disposant des valeurs de DAct, DPF reli�e �a la teneur en produits de �ssion et
DPFV L, le terme Dstruc+Dfuites est �x�e par l'�equation 3.41. Le syst�eme est alors implicitement con�gur�e pour
ce qui est de son volume et de la masse des mat�eriaux support. Il reste �a v�eri�er que cette con�guration v�eri�e
les hypoth�eses initiales, principalement la coh�erence du spectre (cf. �gure 2.15).
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3.4.1 Un mod�ele simple du c�ur

Nous avons plusieurs possibilit�es pour �etudier une con�guration de c�ur :

{ un code d�eterministe ;

{ un code Monte-Carlo ;

{ une r�esolution analytique.

Puisque nous ne cherchons pas �a dessiner un r�eacteur en d�etail mais �a d�egager les grandes

orientations qui permettront d'a�ner les choix, la troisi�eme approche semble la plus prometteuse

car il s'agira toujours de r�eacteurs �a g�eom�etrie simple. Outre des temps de calcul r�eduits, elle

permet d'envisager un grand nombre de con�gurations pour explorer de mani�ere plus rapide et

exhaustive l'ensemble des solutions possibles. Cette m�ethode suppose en revanche de travailler

avec un c�ur homog�ene et le plus simple est d'en rester �a un groupe 26.

Le c�ur retenu est sph�erique avec trois volumes distincts (cf. �gure 3.20) :

{ une cible de spallation sph�erique caract�eris�ee par un rendement en neutrons par proton

incident suppos�e uniforme dans tout ce volume ;

{ une couverture sous-critique homog�ene de rayon R contenant les actinides et les produits
de �ssion, �a la fois ceux produits par la �ssion des actinides et les PFVL, plus ou moins
dilu�es dans un mat�eriau support 27 ;

{ un r�eecteur caract�eris�e par son alb�edo 28 �.

Il ne s'agit donc pas d'un calcul classique de ux neutronique puisque nous y int�egrons une
source externe de neutrons et une d�ecoupage en couronnes du c�ur. La source de neutrons

peut être pontuelle ou homog�ene dans le cible de spallation. Nous avons retenu la deuxi�eme
con�guration a�n d'acc�eder aux param�etres du puissance au voisinage de la cible de spallation.

Compte-tenu de l'originalit�e de cette approche nous avons consid�er�e util de reprendre ici

l'analyse math�ematique, principalement pour mettre en �evidence les di��erentes approximations.

3.4.2 R�esolution analytique du mod�ele

Compte-tenu des hypoth�eses ci-dessus, nous pouvons �ecrire l'�equation de di�usion dans la

cible de spallation et dans la couverture [27, 82]. Le premier volume, indice 0, est caract�eris�e
par des sections e�caces 29 :

D0��� (�a;0 � �0�f;0)�+ S0 = 0 (3.56)

26. Les calculs d�eterministes de r�eacteurs nucl�eaires n�ecessitent de d�ecouper le spectre en �energie des neutrons
en groupes car la r�esolutions matricielle impose une discr�etisation. Nous utilisons ici un calcul �a un seul groupe :
les moyennes sont faites sur tout le spectre en �energie.
27. C'est ce mat�eriau support qui d�eterminera le spectre neutronique, thermique ou rapide. Il peut s'agir

d'un sel fondu ou d'un ensemble h�et�erog�ene comprenant des gaines et un uide caloporteur �eventuellement
mod�erateur.
28. L'alb�edo correspond au pouvoir r�e�echissant du mat�eriau, voir la Condition IV page 112 pour sa d�e�nition

math�ematique.
29. Le spectre qui est utilis�e a�n d'obtenir des sections e�caces �a un groupe n'est pas obligatoirement le même

dans la cible et dans la couverture. Il su�t alors de prendre le spectre ad�equat pour chaque volume et de faire
les moyennes s�epar�ement.
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R

Fig. 3.20: Le sch�ema de c�ur que nous allons utiliser pour �etudier les di��erentes con�gurations
de r�eacteurs hybrides (spectre, ux ...) est compos�e de trois volumes : la cible de spallation de

rayon RS , la couverture sous-critique de rayon R contenant les actinides et les divers produits

de �ssion et un r�eecteur caract�eris�e par son alb�edo.

dans laquelle D0 est le coe�cient de di�usion, �a;0 et �f;0 sont respectivement les sections

e�caces macroscopiques 30 de capture et de production de neutrons (principalement les r�eactions
(n,2n)) 31.

La source de neutrons, exprim�ee en neutrons par cm3, est donn�ee par :

S0 =
I

e
� �s
4
3
�R3

s

(3.57)

avec �s le nombre de neutrons par proton incident, Rs le rayon de la cible de spallation et I
l'intensit�e du faisceau de protons.

Nous pouvons r�e�ecrire cette �equation sous forme adimensionnelle [74] :

�F (x)� �0 F (x) + 1 = 0 (3.58)

30. Les sections e�caces macroscopiques sont le produit de la section e�cace de r�eaction par la masse volu-
mique du noyau si�ege de la r�eaction neutronique.
31. Le ux ambiant de neutrons sera renforc�e par les r�eactions (n,2n) dans la cible de spallation et cette contri-

bution est di��erente de la multiplication r�esultant des cascades intranucl�eaires ou de l'�evaporation accompagnant
les processus de spallation.
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avec

x =
r

R
2 [0; 1] (3.59)

�0 =
S0R

2

D0

(3.60)

k1;0 =
�0�f;0

�a;0

(3.61)

�0 =
R2

D0

�a;0(1 � k1;0) (3.62)

F (x) =
�(r)

�0

(3.63)

Puisque la source est intrins�equement sous-critique, c'est-�a-dire k1;0 < 1, nous pouvons

r�esoudre 32 l'�equation 3.58 :

x 2]0; Rs

R
[ F (x) =

c0 e
a0 x + d0 e

�a0 x

x
+

1

�0
(3.64)

dans laquelle a0 =
p
�0 et (c0, d0) sont les deux constantes d'int�egration d�etermin�ees par les

conditions aux limites.

En ce qui concerne la couverture sous-critique, l'�equation de di�usion s'�ecrit :

D1��� (�a;1 � �1�f;1)� = 0 (3.65)

avec les mêmes notations que pour la cible de spallation ; en particulier on �ecrira �1 =
R2

D1
�a;1(1�

k1;1).
Notons que le coe�cient de di�usion se calcule par D = 1

3�t
avec �t la section e�cace

macroscopique de transport :

�t � �total �
X

isotopes

2

3Mi

�i;scaterring (3.66)

Mi est la masse molaire de l'isotope i et �i;scaterring sa section e�cace macroscopique �elas-
tique [27].

La solution se pr�esente sous la forme :

x 2]Rs

R
; 1[ �1 = 0 F (x) =

c1

x
+ d1 (3.67)

�1 > 0 F (x) =
c1 e

a1 x + d1 e
�a1 x

x
(3.68)

�1 < 0 F (x) =
c1 cos(a1 x) + d1 sin(a1 x)

x
(3.69)

en posant a1 =
pj�1j et (c1,d1) les constantes d'int�egration pour ce volume. Il faut remarquer

que la normalisation du ux demeure F (x) = �(r)

�0
.

32. La solution g�en�erale de l'�equation 3.58 est la somme d'une solution triviale, ici 1=�0, et d'une solution de

l'�equation homog�ene. Un simple changement de fonction G = x � F conduit �a d2G
dx2

� �0G = 0.
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Les di��erentes constantes d'int�egration, (c0,d0,c1,d1), sont obtenues grâce aux conditions

aux limites en x = 0, x = Rs

R
et x = 1, les bords des ouverts 33 sur lesquels est r�esolue l'�equation

de di�usion :

{ La valeur du ux dans la cible de spallation doit être �nie

F (0) 2 ]0; +1[ Condition I

ce qui entrâ�ne c0 + d0 = 0 (cf. formule 3.64).

{ A l'interface des deux volumes, le ux et le courant neutroniques doivent être continus,

d'o�u :

F (x�s ) = F (x+s ) Condition II

en posant (x+s = lim
x!xs;x>xs

x) et (x�s = lim
x!xs;x<xs

x) pour indiquer les limites sup�erieure et

inf�erieure de chaque volume.

Compte tenu de la sym�etrie sph�erique du c�ur, le courant s'exprime par

~J(r) = �Dr�(r) = �D
R
� dF
dx

(
r

R
) � ~ur (3.70)

dans laquelle ~ur est le vecteur unitaire en coordonn�ees sph�eriques (~ur, ~u�, ~u�), d'o�u :

D0

dF

dx
(x�s ) = D1

dF

dx
(x+s ) Condition III

{ Finalement, le r�eecteur, le troisi�eme volume, impose une condition en x = 1 sur le

rapport des courants sortant et entrant par son alb�edo � :

J�(1) = � J+(1) Condition IV

Le courant sortant est donn�e par :

J+(1) =
�(1)

4
� D

2
r�(1)

et le courant entrant par :

J�(1) =
�(1)

4
+
D

2
r�(1)

Le syst�eme des constantes d'int�egration se met sous la forme :0
BB@

1 1 0 0
� �  �

�0 �0 0 �0

0 0 � �

1
CCA �

0
BB@

c0
d0
c1
d1

1
CCA =

0
BB@

0

1=�0
0

0

1
CCA (3.71)

33. Une �equation di��erentielle est r�esolue sur un ouvert au sens math�ematique, en raison du calcul de la
d�eriv�ee.
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et nous pouvons en d�eduire une expression analytique des constantes d'int�egration. Notons que

l'�etude faite ici repose sur la pr�esence de deux volumes dans lesquels l'�equation de di�usion est

r�esolue. Deux volumes sont n�ecessaires a�n de s�eparer la source de spallation de la couverture

sous-critique. Par contre, il est possible d'introduire n'importe quel nombre n de couronnes, la

d�etermination des constantes d'int�egration passant par la r�esolution d'un syst�eme (2n x 2n) de

forme g�en�erale : 0
BBBBBBBBBBB@

1 1 0 0 � � �
. . .

� � � 0 � �  � 0 � � �
� � � 0 �0 �0 0 �0 0 � � �

� � � 0 � � � � 0 � � �
� � � 0 �0 � 0 �0 �0 0 � � �

. . .

� � � 0 0 � �

1
CCCCCCCCCCCA

(3.72)

et dont le second membre sera toujours non-nul et �egal au second membre de 3.71.
Une fois l'expression de ces constantes obtenue, le ux dans le c�ur se met sous la forme

(voir �gure 3.21):

8r 2 [0;R] �(r) = �0 F (
r

R
) (3.73)

ce qui permet d'acc�eder �a toutes les grandeurs physiques, �a savoir :

{ la puissance totale du c�ur P ;
{ la densit�e de puissance p(r) ;
{ le facteur de forme pmax�pmin

pmoy
;

{ les \d�eplacements par atome" (dpa) si on dispose d'un �etalon pour le spectre consid�er�e
(cf. section 2.3.3 et publication associ�ee A).

Il devient possible, avec ce mod�ele simple, d'�etudier un grand nombre de con�gurations
di��erentes et d'acc�eder pour chacune d'elles aux grandeurs technologiques dimensionnantes
a�n de valider les orientations retenues.

3.4.3 Sch�ema de calcul

Nous disposons maintenant de trois mod�eles distincts pour traiter de fa�con quantitative les
di��erents param�etres d'un r�eacteur hybride. Chacun d'eux permet de percevoir un probl�eme
pr�ecis et les juxtaposer aurait l'int�erêt de mettre en �evidence les di��erents param�etres impor-

tants qui caract�erisent ces con�gurations [83]. Les quatre hypoth�eses de travail qui sont en

amont de tout dessin de c�ur et essentielles �a la pr�esente d�emarche sont le spectre, le sc�ena-
rio retenu et les ine�cacit�es du retraitement caract�eris�ees par les deux param�etres y et z (qui

peuvent être pris �egaux �a 1).

Le premier param�etre �a �xer est le ux moyen, �0 sous lequel la destruction des actinides

doit avoir lieu. En �xant de plus le taux d'incin�eration, c'est-�a-dire la teneur en produits de

�ssion au sein des actinides et la quantit�e de PFVL que l'on souhaite incin�erer, nous pouvons

en d�eduire la composition isotopique exacte de l'ensemble des c�urs de r�eacteurs hybrides.
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Fig. 3.21: Cas d'un c�ur thermique contenant du plutonium avec une source de spallation de

20 cm de rayon et un courant de protons de 25 mA. Le ux moyen dans la couverture est

de 9:7 1014 n/cm2s. Par ailleurs keff = 0; 49, ce qui explique la baisse importante du ux en

fonction du rayon, et l'alb�edo est pris nul, d'o�u la chute brutale du ux aux limites du c�ur.

Il faut noter la discontinuit�e de la d�eriv�ee du ux au voisinage de la source, Rs = 20 cm, car

c'est le courant ~J et non le ux qui est continu : dans le cas pr�esent, la cible de spallation est

en plomb et la couverture est compos�ee d'eau lourde, d'o�u des coe�cients de di�usion D0 et D1

tr�es di��erents.
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Fig. 3.22: En combinant les trois mod�eles sur le bilan neutronique, les ux de mati�eres et l'image

d'un c�ur, nous pouvons d�ecrire l'ensemble des solutions, �a savoir le parc de r�eacteurs hybrides

n�ecessaire pour la destruction des d�echets nucl�eaires, en n'introduisant que cinq param�etres, �a

savoir : le ux moyen, le taux d'incin�eration, les PFVL d�etruits, le nombre d'unit�es et l'intensit�e

du faisceau de protons. Cette caract�erisation permet d'acc�eder aux grandeurs technologiques

essentielles, et donc de d�elimiter les domaines de cet espace �a cinq dimensions correspondant �a

des solutions \optimis�ees" vis-�a-vis de certaines contraintes technologiques ou autres.



116 Modeles mathematiques

Cela permet d'acc�eder aux pertes lors d'�eventuels retraitements, ainsi qu'au dimensionne-

ment des installations n�ecessaires grâce aux masses et volumes �a retraiter 34 (cf. section 3.3).

En �xant les deux nouveaux param�etres : le nombre d'unit�es (le nombre de r�eacteurs hy-

brides) et l'intensit�e du faisceau de protons de chaque unit�e, nous pouvons d�ecrire pr�ecis�ement

le contenu de chaque c�ur. En e�et, l'inventaire par unit�e est �x�e, �a la fois pour les actinides et

pour les divers produits de �ssion, et, compte tenu du volume 4
3
�(R�Rs)

3 des c�urs, nous pou-

vons d�eterminer la quantit�e de mat�eriaux de structure n�ecessairesgrâce �a une simple contrainte

sur le volume total.

Les sections e�caces macroscopiques et les coe�cients de di�usion ne d�ependent alors plus

que du rayon R. Les di��erentes grandeurs issues du mod�ele de c�ur sont fonctions uniquement

du rayon, en particulier le ux moyen �m(R). Il devient possible de caract�eriser enti�erement le

parc de r�eacteurs hybrides en r�esolvant l'�equation implicite :

�m(R) = �0 (3.74)

qui assure la coh�erence du sch�ema de calcul.A priori, cette �equation pourrait admettre plusieurs

solutions, en R, mais il s'av�ere que la fonction �m(R) est d�ecroissante quand la con�guration

v�eri�e la condition :

�(r) > 0 8r (3.75)

(voir �gure 3.23). Il peut exister des solutions �a ux n�egatif (voir formule 3.69), mais celles-ci
ne sont �evidemment pas physiques et correspondent au cas keff > 1, d'o�u un crit�ere pour ne
retenir que la solution physiquement acceptable quand on r�esout l'�equation implicite 3.74.

Le sens de variation de la fonction �m(R) permet d'utiliser la m�ethode de Newton-Raphson
pour trouver le z�ero Rc de �m(R)� �0. Pour cela, on approche la solution Rc par une suite Ri

d�e�nie comme suit 35 :8>>>>>>>><
>>>>>>>>:

R0 donn�e

Ri+1 =

8>>>><
>>>>:

Ri �
�m(Ri)� �0

�m(Ri +�R)� �m(Ri)

�R

si keff (Ri+1) < 1

Ri sinon

(3.77)

dans laquelle  > 1 est un param�etre constant permettant d'augmenter la taille du c�ur a�n

de sortir du domaine de divergence. Pour les calculs num�eriques, nous avons retenu  = 1; 01.

Cette suite (Ri) converge vers la solution Rc de mani�ere quadratique [84].

34. Masse ou volume: le param�etre pertinent d�epend de la nature du combustible : solide ou liquide, cf.
page 107.
35. La m�ethode de Newton-Raphson r�esout une �equation non-lin�eaire du type F (x) = 0 en construisant la

suite [84] :

xk+1 = xk �
F (xk)

F 0(xk)
(3.76)

Comme nous ne disposons pas de formule explicite pour le ux moyen �m(R), nous introduisons �R << R

pour calculer la d�eriv�ee.
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Fig. 3.23: Au del�a du rayon critique et �a masse totale d'actinides et de produits de �ssion

constante, le ux moyen d�ecrô�t avec le rayon R, ce qui permet de trouver le rayon solution de

l'�equation 3.74. En dessous du rayon critique, la solution analytique obtenue n'est pas physique

(ux n�egatif et keff > 1).

Grâce �a ce cadre conceptuel, nous allons pouvoir explorer les di��erentes con�gurations de
mani�ere plus syst�ematique a�n de d�egager certaines grandes orientations. Les contraintes tech-
nologiques essentielles pour la r�ealisation physique d'un r�eacteur, telles que la distribution de

puissance, les dpa ... conduiront alors �a d�elimiter cet espace de solutions et �a optimiser le parc

d'incin�erateurs.

Nous avons vu page 59, qu'il n'�etait pas possible de d�e�nir une solution unique optimis�ee car

les cons�equences en termes de sûret�e, d�echets, etc., ne sont pas quantitativement comparables
et rel�event donc de choix autres que scienti�ques. Nous devons pr�esenter les diverses solutions
possibles qui permettent de proc�eder ainsi �a ces choix de caract�ere strat�egique.

La proc�edure mise en place ici repose sur une g�eom�etrie sph�erique du c�ur pour permettre

la r�esolution des �equations de di�usion. Elle permet de couvrir un grand nombre de con�gu-

rations de mani�ere syst�ematique. La question se pose alors de son application �a des r�eacteurs
plus r�ealistes : cylindriques et homog�enes ou même pr�esentant une g�eom�etrie interne discr�ete

(barreaux ...). Outre le fait que le c�ur sph�erique peut servir de guide pour les orientations �a
prendre, la m�ethode d�evelopp�ee ici, pour ce qui est du mod�ele du r�eacteur, ne fait qu'une seule
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hypoth�ese :

la g�eom�etrie du c�ur est caract�eris�ee par un seul param�etre.

En e�et, r�esoudre l'�equation 3.74 suppose qu'il n'y ait qu'un seul param�etre caract�eristique.

Dans le cas sph�erique, ce param�etre est le rayon R de la couverture sous-critique. Dans un cas

cylindrique, ce pourrait être, par exemple, la hauteur du c�ur en ayant pris soin de choisir un

r�eacteur orthocylindrique, etc 36. Il su�t de disposer d'un outil de calcul permettant de trouver

le ux moyen dans le c�ur. Il s'av�ere que les solutions analytiques d'un c�ur cylindrique ne sont

pas satisfaisantes (voir annexes A.4), nous n'avons pas retenu cette g�eom�etrie. Mais l'ensemble

de la proc�edure peut aussi reposer sur des calculs Monte-Carlo ou d�eterministes pourvu que la

g�eom�etrie du r�eacteur respecte l'hypoth�ese ci-dessus.

Pour r�esoudre ce mod�ele, nous avons d�evelopp�e un programme informatique en c. Les entr�ees

sont les cinq variables globales (ux, intensit�e, nombre d'unit�es, PF et PFVL), mais aussi les

carat�eristiques physiques et neutroniques des actinides et du milieu support : masse volumiques

et sections e�caces (cf. annexe A). Le programme suit �a la lettre le sch�ema de calcul explicit�e

ci-dessus et d�etermine le rayon ad�equat pour que le ux moyen soit �egale au ux initial.

A�n de v�eri�er la programmation, nous pouvons v�eri�er la continuit�e du ux et du courant
�a l'interface cible de spallation - massif sous-critique. Nous avons aussi comparer les r�esultats
pour des con�gurations simples entre le mod�ele nanalytique et un calcul Monte-Carlo. Le code
MCAP, d�ecrit en annexe B.3.4, nous a servi de r�ef�erence, car il nous �etait possible de modi�er
le code pour ne disposer que de neutrons mono-�energ�etiques. Nous avons simuler une sph�ere de

plomb contenant un faible pourcentage de 239Pu et des neutrons de 1 MeV. L'accord entre les
deux codes de calculs est tr�es satisfaisant : 2% d'�ecart sur la puissance, 0,12% sur le coe�cient
de multiplication.

Ainsi, les di��erences que nous pourrons trouver entre les calculs faits ici et une simulation
Monte-Carlo ou d�eterministe de la même con�guration proviendront des approximation du

calcul �a 1 groupe.

3.4.4 Consid�erations g�en�erales

Le sch�ema de calcul pr�esent�e ici a pour objectif de caract�eriser un parc de r�eacteurs hybrides

en fonction d'un objectif pr�ecis : la transmutation d'une masse donn�ee d'actinides. Imposer cet
objectif introduit des liens de d�ependance entre di��erents param�etres. Par exemple, avec les 5

param�etres retenus, le rayon est implicite. Il est donc int�eressant d'�evaluer l'impact de certains

de ces param�etres comme l'intensit�e du faisceau ou la teneur en produits de �ssion, sur les
caract�eristiques globales du parc d'incin�erateurs.

3.4.4.1 Inuence de l'intensit�e du courant de protons

Les cinq param�etres d�e�nis plus haut �etant �x�es, une augmentation de l'intensit�e du fais-

ceau de protons conduit �a un rayon plus important et �a une dilution des actinides. En e�et,

l'accroissement de courant provoque, pour une g�eom�etrie donn�ee, un ux plus �elev�e. Puisque

36. Dans le cas d'une g�eom�etrie plus complexe comportant un r�eseau sous-jacent, par exemple dans le cas
d'assemblages dans un r�eacteur REP ou d'aiguilles dans un rapide, on peut caract�eriser le r�eacteur par un
param�etre unique en �xant la cellule �el�ementaire et en \remplissant" le c�ur du nombre ad�equat de ces cellules
quand ledit param�etre est modi��e.
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ce ux est l'un des cinq param�etres et que l'�equation �m(R) = �0 doit être respect�ee, il faut

augmenter la taille du c�ur a�n d'incorporer au calcul de moyenne des r�egions �a ux plus faible.

Cette intensit�e plus importante se traduit aussi par un keff plus faible, simple cons�equence

de la relation entre la puissance, l'intensit�e et le coe�cient de multiplication, sachant que

la puissance thermique totale des unit�es d'incin�eration est d�etermin�ee en amont par le ux

d'actinides �a transmuter. Une autre perspective repose sur l'analyse de la consommation de

neutrons : la source de spallation, et donc l'intensit�e du faisceau, conduit �a G neutrons par

�ssion. Plus la source est puissante, plus G est �elev�e et plus le keff est faible.

Un coe�cient keff plus faible, c'est-�a-dire une sous-criticit�e plus prononc�ee, implique un

facteur de forme, pmax�pmin

pmoy
, plus important, et la uence, et donc les dpa, seront plus �elev�es au

voisinage de la source de spallation.

En ce qui concerne l'impact sur la puissance volumique maximale, n�ecessairement proche

de la cible de spallation (le ux est strictement d�ecroissant dans la couverture sous-critique, cf.

�gure 3.21), la conclusion est plus nuanc�ee. Il s'agit d'un jeu entre l'augmentation du ux au

voisinage de la cible, quasi lin�eaire avec l'intensit�e, et la baisse de concentration des actinides.

Il s'en suit qu'un accroissement de l'intensit�e peut selon le cas, conduire soit �a un accroissement

soit �a une r�eduction de la densit�e maximale de puissance.

3.4.4.2 La teneur en produits de �ssion

Les cons�equences les plus importantes d'un taux d'incin�eration plus �elev�e ou d'un accrois-
sement du taux de transmutation des PFVL sont un c�ur plus petit, donc une concentration
en actinides et une puissance volumique maximale plus �elev�ees. En e�et, l'introduction d'une
quantit�e suppl�ementaire de produits de �ssion, ou de tout mat�eriau capturant, conduit �a un

transfert de neutrons ant�erieurement perdus dans les captures parasites et les fuites vers ces
nouveaux puits. Un tel transfert requiert la diminution de la taille du c�ur a�n de r�eduire la
masse des mat�eriaux de structure et les captures qu'elle entrâ�ne.

Puisque l'intensit�e n'est pas modi��ee, le coe�cient de multiplication keff demeure inchang�e.

3.5 Conclusion

Nous avons mis en place trois mod�eles pour �etudier les possibilit�es d'incin�eration des d�echets
nucl�eaires. Le premier de ces mod�eles traite de l'aspect neutronique des r�eacteurs hybrides. Il
s'agit de d�eterminer le surplus neutronique et l'impact des di��erentes r�eactions comme les
captures par les produits de �ssion (PF ou PFVL). Ceci nous a permis de mettre en �evidence

les arbitrages possibles : teneur en produits de �ssion, PFVL d�etruits.

Le deuxi�ememod�ele analyse les ux de mati�eres entre le c�ur sous-critique et une �eventuelle

usine de retraitement. En postulant des e�cacit�es de retraitement, il est possible de d�eterminer
l'ensemble de ces ux en fonction de deux grandeurs : la masse d'actinides �a d�etruire par an et

le taux d'incin�eration. Ces deux grandeurs conditionnent les pertes de retraitement mais aussi
la masse et le volume �a retraiter. Mettre en relation ces deux premiers mod�eles permet donc

d'�evaluer l'impact de la teneur en produits de �ssion sur l'objectif �nal : la r�eduction de la

nocivit�e des d�echets grâce �a la quanti�cation des pertes.

Le troisi�eme mod�ele traite d'un c�ur sph�erique compos�e d'une cible de spallation, d'une

couverture sous-critique et d'un r�eecteur. Il cherche �a �etablir les variations spatiales du ux

pour chi�rer la puissance volumique, le rayon du c�ur mais aussi la concentration a�n d'en
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d�eduire le nombre d'unit�es. En e�et, avec le sch�ema logique mis en place, les dimensions du

c�ur sont implicites. Il est donc possible de d�eterminer l'inuence des di��erents param�etres du

syst�eme sur les grandeurs technologiques importantes.

Avec ces trois mod�eles, nous allons pouvoir �etudier chaque sc�enario pour di��erents types

de combustible et de cycle : combustible solide sans retraitement, combustible liquide sans

retraitement et combustible liquide avec recyclage.
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Chapitre 4

Irradiation sans recyclage : cas d'un

combustible solide

A l'aide des di��erents outils math�ematiques disponibles, nous allons comparer les di��erentes

solutions d'incin�eration : solution sans recyclage ou solution avec retraitement en ligne. Dans le

premier cas, il nous faut distinguer selon la nature du combustible : liquide ou solide.
Quand les actinides sont irradi�es sous forme solide, les d�echets ultimes r�esultent de la dur�ee

totale d'irradiation et du chargement en d�ebut de celle-ci : les actinides sont isol�es et on retrouve
dans un même c�ur des \pastilles" ayant des taux de combustion tr�es di��erents, de la plus
\vieille pastille" qui contient beaucoup de produits de �ssion et dont le bilan neutronique peut

être assez d�egrad�e, �a la \pastille frâ�che", tr�es r�eactive. Il faut caract�eriser l'�etat de chaque
\pastille" au cours du temps.

Sous forme liquide, les actinides se m�elangent pour former un c�ur homog�ene �a l'�equilibre.
La masse des d�echets est proportionnelle �a la composition d'�equilibre du c�ur et la notion de
temps d'irradiation ou de taux de combustion est moins intuitive. Nous avons donc �et�e amen�e

�a distinguer ces deux cas.

usine de incinérateurs
réacteurs

multirecyclage MOX

industriels retraitement combustible solide
stockage

ActinidesUranium

URT

PF

MOX1 MOX2

Fig. 4.1: Flux de mati�eres pour l'incin�eration sans recyclage d'un combustible solide. Nous

nous int�eressons uniquement �a la partie incin�eration, d'o�u la terminologie sans recyclage : les

actinides ne sont pas retrait�es au niveau des r�eacteurs hybrides.

Dans ce chapitre, nous nous concentrons sur le combustible solide en irradiation \once-

through" (sans recyclage) (cf. �gure 4.1). Nous consid�erons que le ux moyen �0 est impos�e par
le milieu environnant et ne varie pas au cours de l'irradiation. C'est le ux moyen auquel les
actinides sont soumis, tenant compte d'une �eventuelle d�epression dans le combustible solide.

Nous �etudierons l'�evolution des d�echets nucl�eaires sous ce ux neutronique pour deux

spectres, thermique et rapide. Ceci va mettre en �evidence des sch�emas possibles d'incin�era-

tion assurant une r�eduction de l'inventaire radiotoxique. Une �etude des contraintes techniques,
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Fig. 4.2: Domaine d'analyse du chapitre 4.

telles que la dur�ee d'incin�eration, la puissance dissip�ee et le bilan neutronique va a�ner ces

sch�emas. Finalement, nous reviendrons sur les avantages d'une alimentation continue pour en-
core r�eduire la nocivit�e des actinides (cf. �gure 4.2). Ceci nous conduira aux caract�eristiques
des parcs de r�eacteurs hybrides et �a une proposition de r�eacteur incin�erant les d�echets sous
forme de combustible solide.

4.1 R�eduction de l'inventaire radiotoxique

Avant de se lancer dans une �etude sur la faisabilit�e neutronique ou technologique de la

transmutation des d�echets, il faut v�eri�er que celle-ci pr�esente un int�erêt vis-�a-vis de l'objectif

global : la diminution du risque associ�e aux d�echets nucl�eaires. A�n de quanti�er ce risque,
nous avons retenu comme crit�ere l'inventaire radiotoxique (cf. section 1.2). Nous allons �etudier
chacun des sc�enarios en fonction du ux et de la dur�ee d'irradiation. Rappelons que l'inventaire

radiotoxique de r�ef�erence pour chaque sc�enario est donn�e section 2.2.2. Par ailleurs, l'inventaire

radiotoxique par unit�e de masse (Sv/kg) pour chaque isotope intervenant dans les analyses qui

suivent est donn�e en annexe, section B.3.
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4.1.1 Cas des d�echets du cycle ouvert

4.1.1.1 Spectre thermique

Consid�erons une irradiation des d�echets issus du cycle ouvert en spectre thermique et sous

un ux de 1015 n/cm2s. Les actinides �evoluent sous ce ux neutronique et sont transmut�es en

d'autres actinides (par captures et d�ecroissances radioactives) ou en produits de �ssion (par �s-

sion). De par ce changement de composition isotopique, le m�elange apr�es irradiation poss�ede un

inventaire radiotoxique sensiblement di��erent de celui des d�echets initiaux. Les �gures 4.3 et 4.4

donnent, pour plusieurs dur�ees d'incin�eration, l'�evolution de cet inventaire radiotoxique au cours

du temps. Elles correspondent �a deux repr�esentations possibles de l'inventaire radiotoxique. La

premi�ere permet d'�evaluer l'ordre de grandeur de cet inventaire, en sieverts (�gure 4.3). La se-

conde (�gure 4.4), plus adapt�ee �a une comparaison d'e�cacit�e, est le rapport entre l'inventaire

radiotoxique apr�es irradiation et l'inventaire initial du cycle ouvert (cf. section 2.2.3).
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Fig. 4.3: Inventaire radiotoxique apr�es transmutation dans un spectre thermique de 1015 n/cm2s

des d�echets issus du cycle ouvert. Des irradiations courtes conduisent �a la �ssion du plutonium

et des r�eductions d'inventaire radiotoxiques importantes, mais les gains ne permettent de revenir

�a trois fois le niveau de l'uranium naturel initial apr�es un entreposage de quelques centaines

d'ann�ees qu'au prix d'irradiation plus longues, typiquement 5000 jours. Une saturation du gain

est observ�e entre 100 et 500 jours d'irradiation correspondant �a la �n de la �ssion du plutonium

et �a l'accumulation de 244Cm.

Pour des dur�ees d'irradiation courtes, quelques centaines de jours, un gain important est r�ea-
lis�e correspondant �a la �ssion des isotopes �ssiles du plutonium : 239Pu et 241Pu (cf. �gure 4.4).

Cette �ssion est apparente d�es cent jours d'irradiation et se poursuit jusqu'�a deux cents jours.

Notons que les gains apr�es 105 ans sont peu �elev�es, principalement �a cause de la faible transmu-

tation du 238Pu et l'impact radiotoxique de ses �ls �a dur�ee de vie longue (T1=2(
234U) = 2; 45 105
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Fig. 4.4: Une deuxi�eme repr�esentation de l'inventaire radiotoxique consiste �a faire le rapport

entre l'inventaire �nal et celui des d�echets du cycle ouvert (cf. �gure 2.6). Ces courbes montrent

les gains dus �a la transmutation. Les mêmes conclusions que pour la �gure 4.3 s'imposent,

hormis un gain important entre 100 et 200 jours perdu apr�es 500 �a 1000 jours d'irradiation

suite �a l'accumulation de 244Cm. Le remont�ee importante apr�es 105 ans est due au 238Pu, mais

son importance est att�enu�ee puisque la radiotoxicit�e globale est inf�erieure �a celle de l'uranium

naturel initial.
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ans et T1=2(
230Th) = 7; 53 104 ans). L'inventaire radiotoxique des actinides et PFVL juste apr�es

irradiation est aussi plus important que l'inventaire de r�ef�erence suite �a la production de 242Cm

et 244Cm.

Si l'irradiation est prolong�ee, la quantit�e de plutonium d�ecrô�t mais est remplac�ee, pour ce

qui est de l'inventaire radiotoxique entre 102 et 105 ans, par l'243Am puis, apr�es 400 jours d'irra-

diation, par le 244Cm. Cela explique la saturation du gain apr�es 200 jours, voire un gain moindre

quand la quantit�e de 244Cm est maximale. La �gure 4.5 donne l'�evolution de la composition

isotopique du m�elange.

Au del�a de 500 jours d'irradiation, l'inventaire radiotoxique est d�etermin�e par les isotopes

pairs du curium.On observe une baisse signi�cative de cet inventaire : une r�eduction d'un facteur

50 apr�es 200 ans pour une irradiation de 5000 jours. Ce gain diminue pour n'être plus qu'un

facteur 20 apr�es 3000 ans d'entreposage. En e�et, l'inventaire radiotoxique du m�elange issu de

l'irradiation montre un \plateau" entre 200 ans et quelques milliers d'ann�ees. Ses origines sont

doubles (cf. �gure 4.5) :

{ pour des dur�ees d'irradiation entre 800 et 3000 jours, le 244Cm (T1=2 = 18:1 ans) d�ecrô�t

en 240Pu (T1=2 = 6564 ans) ;

{ pour des dur�ees d'irradiation plus longues, le 246Cm (T1=2 = 4730 ans) domine la radio-
toxicit�e.

Il est important de noter que ces deux isotopes du curium poss�edent un inventaire radiotoxique
en sieverts par kilogramme �equivalent sur cette plage de temps, d'o�u la transition \douce" au
voisinage de 4000 jours d'irradiation (point correspondant �a des masses �equivalentes pour les
deux isotopes, cf. annexe section B.3).

A�n de bien comprendre l'inuence de ce plateau et le ph�enom�ene de \saturation" observ�e,

il est possible de d�eterminer le temps n�ecessaire pour que l'inventaire radiotoxique atteigne
une limite donn�ee. Nous avons retenu les limites de l'inventaire radiotoxique de l'uranium
naturel initial et trois fois cette valeur. Il ressort qu'une dur�ee d'irradiation de 5000 jours
permet d'atteindre en quelques centaines d'ann�ees un niveau de radiotoxicit�e seulement trois fois
sup�erieur �a celui de l'uranium naturel initial. Il s'agit de la rupture de pente due �a la disparition

des isotopes 244Cm et 246Cm au pro�t des produits de �ssion form�es pendant l'incin�eration (cf.
�gure 4.3).

Notons que les courbes d'�evolution de la composition du m�elange (�gure 4.5) font appa-
râ�tre une \borne" intrins�eque correspondant au transfert du 244Cm vers le 246Cm : le premier
est transmut�e progressivement avant d'être supplant�e par le second, qui se d�etruit bien plus

lentement. Comme nous avons vu que l'inventaire radiotoxique de ces deux isotopes est �equi-

valent pour les p�eriodes de temps concern�ees (entre 200 et quelques milliers d'ann�ees), un temps
d'irradiation de l'ordre de 3500 jours repr�esente un compromis possible puisqu'il correspond �a
un ralentissement de l'e�cacit�e de transmutation (en vue de la r�eduction de l'inventaire radio-

toxique ou de la masse).

En conclusion, l'�etude men�ee sur l'incin�eration des d�echets du cycle ouvert en spectre ther-
mique, pour un ux de 1015 n/cm2s, indique trois possibilit�es :

{ une irradiation courte, � 200 jours, pour �ssionner le plutonium, permettant d'esp�erer

des gains d'un facteur 5 au moins sur l'inventaire radiotoxique. Le taux d'incin�eration

(B) est de 71% ;
{ une irradiation de 3 500 jours correspondant �a une rupture de pente de l'e�cacit�e d'inci-

n�eration, permettant toutefois une r�eduction importante de la radiotoxicit�e (B = 95%) ;
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Fig. 4.5: La composition isotopique au cours de l'irradiation en spectre thermique des d�echets

du cycle ouvert sous un ux de 1015 n/cm2s. Apr�es une phase de transmutation importante de

tous les isotopes initiaux, principalement du plutonium, la composition du m�elange se stabilise

autour de deux isotopes du curium : le 244Cm et le 246Cm. Le premier de ces isotopes est produit

en quantit�es importantes tr�es tôt dans l'irradiation mais est transmut�e. A contrario, le second

est produit plus tardivement et a un taux de disparition tr�es faible, dû aux sections e�caces de

capture et de �ssion peu �elev�ees.
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{ une irradiation de 5 000 jours permettant des gains substantiels (B = 97%), avec essentiel-

lement un retour �a trois fois le niveau de l'uranium naturel initial en quelques centaines

d'ann�ees.

Les r�esultats expos�es ici concernent un ux unique de 1015 n/cm2s. Il est possible de mener

la même �etude pour des valeurs de ux di��erentes, ce que nous avons fait entre 5 1014 n/cm2s

et 5 1015 n/cm2s. Les conclusions en termes de gains sur l'inventaire radiotoxique sont alors

identiques pour tous les ux, pourvu que les uences soient les mêmes ou encore que les taux

d'incin�eration soient identiques. La raison principale de ce ph�enom�ene r�eside dans la composition

isotopique du m�elange irradi�e. Les sections e�caces de capture dans un spectre thermique sont

importantes. Elles (i) entrâ�nent la �ssion du plutonium et (ii) conduisent rapidement aux

isotopes du curium (cf. �gure 4.5) et \butent" sur ceux-ci car les sections e�caces sont plus

faibles (1,22 barns pour le 246Cm),provoquant leur accumulation. Les deux isotopes 244Cm et
246Cm gouverneront �a eux seuls le comportement radiotoxique du m�elange apr�es des irradiations

longues, pour ce qui est des dur�ees comprises entre 100 ans et le retour au niveau de l'uranium

naturel initial.

4.1.1.2 Spectre rapide

L'incin�eration des d�echets nucl�eaires en spectre rapide ne pr�esente pas de \jalons" physiques
pour la r�eduction de l'inventaire radiotoxique comme c'est le cas en spectre thermique. Les

sections e�caces de capture et de �ssion sont toutes du même ordre de grandeur d'un isotope
�a l'autre, ne conduisant donc pas �a un ph�enom�ene comparable �a l'accumulation de 244Cm et
246Cm observ�ee en spectre thermique avec les cons�equences que nous avons d�ej�a d�egag�ees (la
liste des sections e�caces pour tous les isotopes est donn�ee en annexe, section B.1).

L'�evolution de la composition isotopique sous un ux de 5 1015 n/cm2s est illustr�ee par la
�gure 4.6. Avec la transmutation progressive du 239Pu, le m�elange est domin�e par le 240Pu qui
d�ecrô�t exponentiellement avec le temps d'irradiation. La production de 244Cm conduit �a une
masse maximale vers 3500 jours et cet isotope ne devient pr�epond�erant qu'au del�a de 10000
jours, ce qui correspond �a des taux d'incin�eration sup�erieurs �a 95%. L'inventaire radiotoxique,

pour la plage qui nous int�eresse (entre 102 et 105 ans), sera gouvern�e par la masse restante
de 240Pu. Les gains seront donc proportionnels au taux d'incin�eration 1 comme le con�rme la
�gure 4.7. Ainsi, la �ssion de 90% des d�echets du cycle ouvert permet d'obtenir des gains d'un
facteur 10 sur l'inventaire radiotoxique.

Remarquons que le \plateau" qui apparâ�t sur ces courbes de gain est identique au plateau

observ�e en spectre thermique. Il est dû dans les deux cas au 240Pu, soit parce que celui-ci est

pr�esent dans le m�elange (spectre rapide), soit parce qu'il est produit par d�ecroissance du 244Cm
(spectre thermique). Nous observons aussi, pour des irradiations prolong�ees en spectre ther-
mique, une contribution du 246Cm. Cette constatation et les courbes de composition isotopique

(�gures 4.5 et 4.6) expliquent pourquoi nous n'observons pas de ph�enom�ene de saturation du

gain en spectre rapide, y compris vers 15000 jours d'irradiation quand les masses de 240Pu et
244Cm sont comparables.

Ainsi, alors que pour le spectre thermique il apparâ�t trois sc�enarios pr�ecis, les sch�emas de

r�eduction de l'inventaire radiotoxique en spectre rapide sont plus ouverts et le sc�enario �nal

1. La relation ad�equate entre le taux d'incin�eration et les gains portant sur la r�eduction de l'inventaire
radiotoxique peut se mettre sous la forme gain / 1

1�B
, mais pour simpli�er nous nous autoriserons par la suite

l'abus de langage utilis�e ici.
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Fig. 4.6: L'�evolution de la composition isotopique lors de l'incin�eration des d�echets du cycle

ouvert sous un ux rapide de 5 1015 n/cm2s pr�esente moins de uctuations qu'en spectre ther-

mique. Le 239Pu initial est �ssionn�e et transmut�e en 240Pu, ce dernier �etant l'isotope principal

du m�elange �a partir de 1000 jours d'irradiation (B=38%). Les isotopes du curium produits par

captures successives atteignent leurs masses maximales bien avant de devenir prepond�erants, au

contraire du spectre thermique.



4.1 Reduction de l inventaire radiotoxique 129

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

10
5

10
6

10
7

Années

10
−2

10
−1

10
0

Gains en inventaire radiotoxique
spectre rapide 5 10

15
 n/cm

2
s, cycle ouvert

1000 jours ; B = 38 %
2000 jours ; B = 58 %
4000 jours ; B = 79 %
6000 jours ; B = 88 %
8000 jours ; B = 93 %
10000 jours ; B = 96 %

uranium naturel

Fig. 4.7: L'�etude de la composition isotopique du m�elange au cours de l'irradiation montre que

l'inventaire radiotoxique sera domin�e par le 240Pu pour la gamme de temps qui nous interesse

(entre 102 et 105 ans). Les gains r�ealis�es pour des dur�ees d'incin�erations inf�erieures �a 1000 jours

sont n�egligeables car la masse de 240Pu n'�evolue pas. Au del�a, nous avons une relation quasi-

lin�eaire entre la r�eduction de l'inventaire radiotoxique et le taux d'incin�eration. La \bosse" entre

103 et 104 ans due au 240Pu est identique �a celle observ�ee en spectre thermique (cf. �gure 4.4

apr�es 1000 jours d'irradiation) car le 244Cm d�ecrô�t en 240Pu.
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sera d�etermin�e par des contraintes d'un autre ordre (neutronique, puissance ...). Plus le taux

d'incin�eration sera �elev�e, plus les gains seront importants.

Les r�esultats expos�es ici �a un ux de 5 1015 n/cm2s sont extrapolables. Les calculs e�ectu�es

avec 1015 et 1016 n/cm2s conduisent �a des r�esultats semblables : les gains en terme de r�eduction

de l'inventaire radiotoxique sont directement reli�es au taux d'incin�eration. Remarquons tout

de même que les temps d'irradiation se chi�rent en dizaines d'ann�ees : environ 20 ans pour un

gain d'un facteur 10. Par ailleurs, une r�eduction �equivalente �a celle du r�egime de saturation en

spectre thermique (sch�ema d'irradiation courte, 200 jours), n�ecessite 16 ans d'incin�eration en

spectre rapide.

4.1.2 Sc�enarios MOX1 et MOX2

La teneur en plutonium de ces sc�enarios demeure importante. Le même comportement

que dans le cycle ouvert est donc attendu, en particulier, dans le cas du spectre thermique,

la saturation du gain apr�es la �ssion du plutonium et avant l'accumulation de curium. Les

r�esultats de l'incin�eration en spectre thermique des d�echets du sc�enario MOX2 sont donn�es

�gure 4.8 dans laquelle la saturation est explicite. Nous pouvons constater que :

1. l'inventaire radiotoxique est plus important au d�ebut, suite �a la pr�esence de 242Cm puis
de 244Cm �a mesure que l'incin�eration est prolong�ee ;

2. le gain entre 102 et 103 ans s'accentue au fur et �a mesure des irradiations grâce �a la �ssion

du 241Pu, permettant des gains d'un facteur 10 ;

3. entre 103 et 104 ans, la saturation observ�ee dans le cas du cycle ouvert est toujours
pr�esente. Rappelons qu'elle est due au transfert de masse entre le 240Pu et le 244Cm en
passant par l'243Am;

4. le gain, une fois le niveau de radiotoxicit�e tomb�e en-dessous de celui de l'uranium naturel
initial, est tr�es faible pour les irradiations courtes, principalement �a cause des restes de
plutonium dans le m�elange et s'am�eliore avec la transmutation quasi totale de ce dernier.

Les conclusions, explicit�ees ici dans le cas du sc�enario MOX2, sont identiques pour MOX1.
On notera que les mêmes sch�emas d'irradiation apparaissent ici et dans le cas du cycle ouvert :
irradiation courte, irradiation jusqu'au transfert entre le 244Cm et le 246Cm entrâ�nant un ra-

lentissement de l'e�cacit�e d'incin�eration et irradiation prolong�ee pour retrouver un niveau de

radiotoxicit�e proche de l'uranium initial. La conclusion importante de cette analyse est que la
dur�ee d'une irradiation \courte" varie peu pour un nombre limit�e de recyclages : deux cents
jours d'irradiation permettent de r�eduire l'inventaire radiotoxique d'un facteur 5 au moins (en

fait, un facteur 10 apr�es quelques centaines d'ann�ees, qui devient un facteur 5 apr�es 2000 ans).

On notera tout de même que plus le nombre de recyclages est �elev�e, moins le gain r�ealis�e apr�es
200 jours d'irradiation est important. D'une part, la teneur en isotopes fertiles du curium (cf.

table 4.1.2) est de plus en plus �elev�ee au moment du transfert de masse du plutonium vers les
isotopes du curium, r�eduisant par l�a les gains possibles par la �ssion suppl�ementaire de pluto-

nium : le ph�enom�ene de saturation prend place sur une plage de gains de plus en plus r�eduite.

D'autre part, il faut resituer ces gains vis-�a-vis de ceux d�ej�a r�ealis�es par le combustible MOX
dans les r�eacteurs de puissance (cf. �gure 2.14). La part de l'incin�eration dans la r�eduction

globale de l'inventaire radiotoxique diminue avec le nombre de recyclages.

Nous reviendrons plus loin sur les taux d'incin�eration n�ecessaires pour atteindre cet objectif

et sur le bilan neutronique correspondant.
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Fig. 4.8: Spectre thermique : le ph�enom�ene de saturation est encore plus marqu�e pour le sc�ena-

rio MOX 2 que pour le cycle ouvert, essentiellement en raison de la plus faible teneur en 239Pu

dans les d�echets. Le gain moyen entre 103 et 104 ann�ees est de l'ordre de 5, identique au cycle

ouvert sur la même p�eriode.

Spectre rapide : les courbes d'inventaire radiotoxique sont identiques �a celles du cycle ouvert. Il

faut simplement noter que les gains sont un peu plus importants pour ce sc�enario �a taux d'in-

cin�eration �equivalents, simple cons�equence de la diminution de la masse des d�echets �a d�etruire.
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Isotopes Sc�enario (tonnes)

cycle ouvert MOX 1 MOX 2
237Np 0,13 0,12 0,11
243Am 0,50 0,54 0,51
242Cm 0,086 0,18 0,22
243Cm 0,003 0,0063 0,0078
244Cm 0,40 0,60 0,69
245Cm 0,005 0,0078 0,009
246Cm 0,06 0,013 0,016
238Pu 0,18 0,19 0,20
239Pu 0,025 0,027 0,027
240Pu 0,19 0,15 0,12
241Pu 0,055 0,041 0,033
242Pu 2,2 1,8 1,2

Taux

d'incin�eration 71 % 61 % 57 %

Tab. 4.1: Apr�es 200 jours d'irradiation sous un ux thermique de 1015 n/cm2s, les d�echets issus

des di��erents sc�enarios ont �et�e transmut�es en produits de �ssion et en �el�ements plus lourds,

essentiellement le 242Pu, l' 243Am et le 244Cm.

L'incin�eration en spectre rapide est identique pour les sc�enarios cycle ouvert, MOX1 et
MOX2 (cf. �gure 4.8). Le 240Pu est le principal responsable de l'inventaire radiotoxique et
le gain varie lin�eairement avec le taux d'incin�eration. La r�eduction de la masse des d�echets

�a d�etruire explique les gains plus importants pour le sc�enario MOX 2 par rapport au cycle
ouvert, �a taux d'incin�eration comparables (voir aussi �gure 2.14). Aucun sch�ema privil�egi�e
n'est apparent et ces r�esultats se transposent �a d'autres ux.

4.1.3 Sc�enario multirecyclage MOX

L'incin�eration des d�echets issus du multirecyclage MOX, bien que d�epourvus de plutonium,
pr�esente les mêmes caract�eristiques que les autres sc�enarios (cf. �gure 4.9).

La saturation des gains en radiotoxicit�e se produit apr�es quelques centaines de jours d'irra-

diation, r�esultat de l'accumulation de 244Cm (cf. �gure 4.9) provenant de la transmutation de
l'am�ericium. Comme nous l'avons d�ej�a not�e pour les sc�enarios avec un ou deux recyclages, le

gain, lorsque cette saturation est atteinte, est plus faible que celui du cycle ouvert. Par ailleurs,

le comportement est analogue pour toute irradiation prolong�ee : l'incin�eration en spectre ther-
mique provoque l'accumulation rapide des isotopes fertiles du curium, quel que soit le sc�enario

de d�epart, conduisant donc �a des r�esultats d'incin�eration tr�es voisins et �a des sch�emas d'inci-
n�eration comparables. Le taux d'incin�eration apr�es 200 jours sous un ux thermique de 1015

n/cm2s est de 31 %.

Pour le spectre rapide, nous avons vu que le 240Pu domine l'inventaire radiotoxique. Or

c'est aussi le �ls du 244Cm qui se comporte de mani�ere similaire sous irradiation. Les r�esultats

doivent donc être semblables �a ceux des autres sc�enarios. En e�et, la �gure 4.10 nous montre

que le 244Cm est pr�esent en quantit�e importante tout au long de l'irradiation et qu'aucun autre
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Fig. 4.9: Malgr�e l'absence de plutonium dans les d�echets, le ph�enom�ene de saturation du gain

est toujours apparent apr�es une centaine de jours d'irradiation, r�esultat de l'accumulation pro-

gressive du 244Cm. Pour des incin�erations de courte dur�ee, ce processus est responsable des

gains limit�es. Si l'irradiation est poursuivie, la transmutation de cet isotope permet des gains

importants o�u le plateau du 246Cm entre 100 et 1000 ans est visible.
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isotope, apr�es 1000 jours, n'aura un impact plus important sur la radiotoxicit�e, si ce n'est le
240Pu mais cela ne change en rien la relation entre le taux d'incin�eration et le gain r�ealis�e.

Il faut noter que l'accumulation de 244Cm pendant les premiers jours d'irradiation conduira �a

une saturation du gain mais, au del�a, comme pour les autres sc�enarios, aucun sch�ema privil�egi�e

d'incin�eration n'est apparent. La solution sera donc dict�ee par des consid�erations de bilan

neutronique, par exemple.

Les gains obtenus dans ce cas ci sont plus importants �a même taux d'incin�eration suite �a

une masse plus faible de d�echets et �a un inventaire radiotoxique d�ej�a r�eduit (cf. �gure 2.14).

4.1.4 Conclusion

L'�etude de l'incin�eration des d�echets nucl�eaires en spectre thermique met en �evidence trois

sch�emas possibles d'incin�eration : (i) une irradiation de courte dur�ee, 200 jours pour un ux

neutronique de 1015 n/cm2s, r�eduisant l'inventaire radiotoxique d'un facteur 5 au moins, les

taux d'incin�eration �etant de 71% pour le cycle ouvert, 61% pour MOX1, 57% pour MOX2 et

31% pour le multirecyclage MOX ; (ii) une irradiation plus longue, 3 500 jours pour le sc�enario

du cycle ouvert, permettant de d�etruire 95% des actinides, elle correspond �a un ralentissement
de l'e�cacit�e d'incin�eration ; (iii) une incin�eration de 5 000 jours pour assurer le retour de
l'inventaire radiotoxique �a trois fois celui de l'uranium naturel en quelques centaines d'ann�ees,

soit un gain d'un facteur 20. Pour tous ces sch�emas privil�egi�es, les taux d'incin�eration sont
sup�erieurs �a 30 %. Le sc�enario du cycle ouvert pr�esente des avantages quant aux gains possibles
�a cause de sa forte teneur en plutonium �ssile, mais les taux d'incin�eration �a r�ealiser sont plus
�elev�es que pour les autres sc�enarios, avec des dur�ees d'incin�eration comparables. Rappelons que
les isotopes principaux responsables de la radiotoxicit�e sont le 244Cm et le 246Cm, quel que soit

le sc�enario.

L'incin�eration en spectre rapide quant �a elle est beaucoup plus simple, �a cause de l'homog�e-
n�eit�e des sections e�caces entre isotopes : le gain varie lin�erairement avec le taux d'incin�eration.
L'inventaire radiotoxique est domin�e par le 240Pu, soit en tant qu'isotope du m�elange en �n

d'irradiation pour les sc�enarios dont les d�echets contiennent du plutonium, soit en tant que �ls
�a dur�ee de vie longue du 244Cm pour le sc�enario de multirecyclage. Le choix du meilleur sch�ema
d'irradiation se fera grâce �a l'optimisation de certains param�etres du syst�eme comme la dur�ee
d'incin�eration ou le bilan neutronique.

Remarquons �nalement que les gains sont plus importants en spectre thermique qu'en
spectre rapide �a taux d'incin�eration �egaux. Une irradiation courte des d�echets du cycle ouvert

en spectre thermique, c'est-�a-dire un taux d'incin�eration de 71%, conduit �a des gains compris
entre 5 et 10, alors que le spectre rapide permet de gagner au plus un facteur 3 par rapport au
cycle ouvert. Cet �ecart, important pour des taux d'incin�eration correspondant �a la saturation

en spectre thermique, s'estompe pour des taux d'incin�eration plus �elev�es et pour les sc�enarios

�a plus faible teneur en plutonium.

4.2 Param�etres physiques des c�urs

Nous avons mis en �evidence des sch�emas d'incin�eration qui permettent de r�eduire l'in-
ventaire radiotoxique de mani�ere signi�cative. Ces calculs reposent sur un spectre et un ux

de neutrons ind�ependants de la composition du m�elange, �a savoir que les d�echets �a d�etruire
n'induisent qu'une perturbation n�egligeable du syst�eme. Reste �a comprendre comment les pa-
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Fig. 4.10: La r�eduction de l'inventaire radiotoxique des d�echets du multirecyclage MOX en

spectre rapide pr�esente les mêmes caract�eristiques que les autres sc�enarios, �a savoir une relation

lin�eraire entre le taux d'incin�eration et le gain. Aucun sch�ema n'est privil�egi�e comme c'est le

cas pour le spectre thermique. L'explication vient de la composition isotopique du m�elange, dont

l'isotope principal est le 244Cm. Ce dernier joue exactement le même rôle que le 240Pu pour les

autres sc�enarios.
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ram�etres globaux du syst�eme �evoluent au cours de ces irradiations. L'�etude sera centr�ee sur

les grandeurs suivantes : la dur�ee d'irradiation, le taux d'incin�eration, la puissance thermique

dissip�ee et la consommation de neutrons (donc le bilan neutronique). A�n de d�eterminer les

grandes tendances de chaque grandeur, nous consid�ererons trois valeurs de ux pour chaque

spectre : 5 1014, 1015 et 5 1015 n/cm2s pour le spectre thermique et 1015, 5 1015 et 1016 n/cm2s

pour le spectre rapide.

4.2.1 Le taux d'incin�eration

4.2.1.1 Spectre thermique

En comparant la r�eduction de l'inventaire radiotoxique pour di��erents ux neutroniques,

nous avons constat�e que seule importe la uence, ou encore le taux d'incin�eration. Nous pouvons

relier ce taux d'incin�eration �a la dur�ee d'irradiation. Dans le cas de l'incin�eration des d�echets

issus du cycle ouvert en spectre thermique, les r�esultats sont donn�es �gure 4.11, illustrant

le comportement attendu d'une incin�eration sans alimentation pour des taux d'incin�eration

inf�erieurs �a 70 %, �a savoir une �evolution en (1 � e��t). Au-del�a, le comportement constat�e ci-

dessus pour ce qui est de la variation de la composition isotopique est de nouveau visible. La

production de 244Cm entrâ�ne le ralentissement de l'incin�eration (cf. �gure 4.5). Avec sa trans-
mutation, apr�es 1000 jours d'irradiation, l'incin�eration s'acc�el�ere avant de ralentir �a nouveau
avec l'accumulation de 246Cm.

Ce comportement, qui privil�egie le premier sch�ema d'incin�eration consid�er�e pour le cycle ou-
vert en spectre thermique, �a savoir une incin�eration de courte dur�ee pour d�etruire le plutonium

sans accumuler trop de 244Cm, se traduit de mani�ere analogue pour chaque ux, moyennant le
d�ecalage logarithmique dû au niveau de ux (cf. �gure 4.11).

La relation entre la dur�ee d'irradiation et le taux d'incin�eration dans les autres sc�enarios,
MOX 1 et MOX 2, montre un comportement analogue (cf. �gure 4.11) �a celui observ�e dans le cas

du cycle ouvert. Le ralentissement apr�es quelques centaines de jours d'irradiation est toutefois
moins prononc�e, parce que la teneur initiale en plutonium est plus faible, d'o�u une vitesse
d'incin�eration plus faible. Apr�es 200 jours d'irradiation, nous retrouvons les taux d'incin�eration
de 71%, 61% et 57% respectivement pour les trois premiers sc�enarios.

Dans le cas du multirecyclage MOX, l'absence de plutonium dans le \combustible" conduit

�a une combustion plus lente au d�ebut de l'irradiation, du fait de l'accumulation de curium.
Apr�es une centaine de jours d'irradiation, la �ssion de 245Cm commence, nettement marqu�ee

sur la �gure 4.11.

Les r�esultats pr�esent�es ici valent �egalement pour des niveaux de ux di��erents si l'on com-

pense le niveau de ux par un facteur d'�echelle portant sur la dur�ee de l'irradiation.

4.2.1.2 Spectre rapide

L'homog�en�eit�e des sections e�caces pour les isotopes en spectre rapide conduit �a un com-

portement plus r�egulier du taux d'incin�eration en fonction du temps. C'est ce que nous montre
la �gure 4.12 o�u nous retrouvons la courbe attendue en (1� e��t) obtenue par la d�ecroissance

exponentielle de la masse au cours de l'irradiation.

Nous remarquons aussi que le faisceau de courbes des di��erents sc�enarios est plus resserr�e
que dans le cas thermique et qu'aucune discontinuit�e n'apparâ�t entre les d�echets MOX 2 et
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Fig. 4.11: Cycle ouvert : le type de relation entre le taux d'incin�eration et le temps n�ecessaire

pour y parvenir est identique pour tous les ux consid�er�es et nous distinguons trois phases es-

sentielles. Pour les taux d'incin�eration faibles, le plutonium est �ssionn�e, d'o�u le comportement

attendu en (1 � e��t). Apr�es 75% d'incin�eration, la production des isotopes pairs du curium

provoque un ralentissement important du taux de r�eaction. Finalement, au del�a de 90%, nous

retrouvons le comportement attendu d'une r�eaction nucl�eaire.

Autres sc�enarios : nous retrouvons la même �evolution, de moins en moins marqu�ee puisque la

teneur initiale en plutonium d�ecrô�t. Pour le sc�enario de multirecyclage MOX au contraire,

nous avons une rupture de pente, r�esultat de l'absence de plutonium. La vitesse de r�eaction est

beaucoup plus lente pour les taux d'incin�eration inf�erieurs �a 20%, �a cause des sections faibles

du 244Cm, mais est plus importante apr�es.
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Fig. 4.12: La relation entre la dur�ee et le taux d'incin�eration lors d'une irradiation en spectre

rapide est plus intuitive que pour le spectre thermique. Nous retrouvons le comportement at-

tendu �a partir des sections e�caces homog�enes entre isotopes. On n'observe pas non plus de

discontinuit�e entre les sc�enarios MOX2 et multirecyclage MOX.



4.2 Parametres physiques des c�urs 139

ceux issus du multirecyclageMOX. L'explication se trouve dans les valeurs absolues des sections

e�caces comme nous l'avons d�ej�a remarqu�e.

Hormis le caract�ere parfaitement homog�ene du spectre rapide vis-�a-vis du taux d'incin�e-

ration, il est important de noter les ordres de grandeurs des temps n�ecessaires pour atteindre

un niveau donn�e d'incin�eration. Pour d�etruire les d�echets �a plus de 90 %, et donc obtenir une

r�eduction de l'inventaire radiotoxique d'au moins un facteur 2 10, il faut irradier les actinides

pendant 20 ans.

4.2.2 Evolution de la puissance dissip�ee au cours de l'irradiation

Au cours de l'irradiation, la variation de la composition isotopique du m�elange fait que la

puissance thermique dissip�ee �evolue. C'est l�a une contrainte importante sur le dimensionnement

de l'installation.

4.2.2.1 Incin�eration en spectre thermique

Dans le cas de l'incin�eration des d�echets du cycle ouvert, le plutonium est �ssionn�e tr�es tôt,
en quelques centaines de jours, pour laisser place au curium nettement moins �ssile. Cela se

traduit par une diminution de la puissance thermique au cours de l'irradiation due �a la fois �a
la modi�cation de la composition et �a la r�eduction de la masse d'actinides 3.

La �gure 4.13 quanti�e ce ph�enom�ene. La �ssion du plutonium initial, jusqu'�a un taux
d'incin�eration de 75%, conduit �a une baisse de la puissance dissip�ee d'un facteur 200 : la com-

position isotopique du m�elange est centr�ee sur les isotopes pairs, essentiellement le 242Pu et le
244Cm. Au-del�a, la production de 245Cm entrâ�ne une stabilisation de la puissance, avant que
cet isotope ne soit d�etruit �a son tour.

De telles baisses de puissance ne permettent que tr�es di�cilement d'envisager un r�eacteur
charg�e au d�epart avec uniquement les d�echets du cycle ouvert, car cela demande un surdimen-

sionnement des installations. Ce ph�enom�ene �etant principalement dû �a la pr�esence d'isotopes
tr�es �ssiles, il peut être int�eressant d'�etudier l'�evolution temporelle de la puissance thermique
pour les sc�enarios �a plus faible teneur initiale en 239Pu (cf. �gure 4.13).

En fait, la r�eduction en masse de plutonium dans les sc�enarios MOX1 et MOX2 n'est pas

su�sante pour �eviter que la distribution temporelle de puissance soit tr�es piqu�ee �a l'origine.

2. Avec B = 90% nous avons une r�eduction de l'inventaire d'un facteur 10 par rapport aux d�echets initiaux.
Par ailleurs, il faut tenir compte du gain d�ej�a r�ealis�e par le combustible MOX pour les sc�enarios MOX1, MOX2
et multirecyclage MOX.

3. Cette derni�ere contribution est une fonction lin�eaire du
taux d'incin�eration et contribue �a la chute de puissance
au cours du temps. Il est possible d'�etudier l'e�et de la
composition isotopique sur la puissance thermique : le
comportement est en tout point similaire �a la tendance
g�en�erale de la puissance totale dissip�ee, comme l'indique
la �gure ci-jointe.

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Taux d’incineration

10
7

10
8

10
9

10
10

10
11

10
12

10
13

W
at

ts

Puissance thermique
spectre thermique

puissance thermique
facteur de composition isotopique



140 Irradiation sans recyclage : cas d un combustible solide

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Taux d’incinération

10
7

10
8

10
9

10
10

10
11

10
12

10
13

W
at

ts

Puissance thermique dissipée
spectre thermique, cycle ouvert

5 10
14

 n/cm
2
s

  10
15

 n/cm
2
s

5 10
15

 n/cm
2
s

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Taux d’incinération

10
7

10
8

10
9

10
10

10
11

10
12

W
at

ts

Puissance thermique dissipée
spectre thermique  10

15
 n/cm

2
s

ouvert
MOX 1
MOX 2
multirecyclage MOX

Fig. 4.13: La puissance dissip�ee au cours de l'irradiation des d�echets issus du cycle ouvert

d�ecrô�t fortement lors de la �ssion du plutonium initial. Nous observons aussi une stabilisation

de celle-ci apr�es 80% d'incin�eration correspondant �a la production et �a la �ssion de 245Cm. Il

est important de rapprocher cette courbe de celle donnant le taux d'incin�eration en fonction de

la dur�ee d'irradiation (cf. �gure 4.11) pour en d�eduire que la chute de puissance se d�eroule sur

une centaine de jours et la stabilisation de la puissance sur des milliers de jours d'irradiation.
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Ce n'est que dans le cas du multirecyclage MOX qu'un e�et sensible est obtenu puisque non

seulement la puissance varie moins en fonction du taux d'incin�eration, mais la vitesse d'incin�e-

ration est aussi plus faible (cf. �gure 4.11). Malgr�e une am�elioration importante, la baisse de

puissance demeure importante pendant une irradiation de courte dur�ee (facteur 5).

L'�etude du taux d'incin�eration et de l'�evolution de la puissance thermique au cours de

l'irradiation dans le cas du spectre thermique montre que le sc�enario de multirecyclage pr�esente,

�a ce stade, trois avantages importants pour l'�eventuelle utilisation de combustible solide :

{ les taux d'incin�eration, dans le cas d'incin�erations de courtes dur�ees, sont plus faibles que

pour les autres sc�enarios (32% au lieu de 57 % voire 71%), d'o�u des probl�emes moindres

quant �a la tenue des mat�eriaux lors de l'accumulation importante de produits de �ssion ;

{ une distribution de puissance plus homog�ene dans le temps, même si elle pr�esente d'im-

portantes variations au cours de l'irradiation ;

{ une puissance totale plus faible, donc un nombre d'incin�erateurs pouvant être r�eduit, ce

qui permet de limiter les infrastructures et l'impact de la transmutation des d�echets sur

le coût de l'�electricit�e.

Le cycle ouvert, qui pr�esente des avantages quant �a la r�eduction de l'inventaire radiotoxique
de par son incin�eration plus performante, est bien moins plac�e. Une irradiation courte est
synonyme d'une perte de puissance d'un facteur 50.

4.2.2.2 Incin�eration en spectre rapide

La distribution temporelle de puissance lors de l'incin�eration en spectre rapide est donn�ee
�gure 4.14 pour les di��erents sc�enarios dans le cas d'un ux de 5 1015 n/cm2s. De nouveau, nous

notons la grande similitude entre les sc�enarios. La puissance d�ecrô�t d'un facteur 10 pour un taux
d'incin�eration de 82%, �a comparer au facteur 500 observ�e en spectre thermique au même taux
d'incin�eration. Seul le multirecyclage pr�esente une particularit�e : la puissance crô�t au d�ebut
de l'irradiation (comme pour le spectre thermique d'ailleurs). Il s'agit d'une compensation
partielle entre deux e�ets, le premier li�e �a la composition isotopique du m�elange qui devient

progressivement plus r�eactive avec la formation d'isotopes impairs du curium et le second li�e �a la
diminution de la masse d'actinides, le premier l'emportant sur le second en d�ebut d'irradiation.

Compar�ee au spectre thermique, cette distribution est relativement plate donc plus facile �a
g�erer.

4.2.3 Le bilan neutronique

Apr�es avoir analys�e l'�evolution du taux d'incin�eration et de la puissance thermique, il nous
reste �a consid�erer le bilan neutronique du m�elange. Cette �etude d�eterminera les capacit�es du

m�elange �a produire des neutrons en quantit�es su�santes et donc la possibilit�e d'envisager un

r�eacteur �a combustible solide charg�e uniquement avec les d�echets du sc�enario retenu.

Nous utiliserons pour cela les r�esultats th�eoriques d�evelopp�es au chapitre 3 concernant la
dynamique de la consommation de neutrons et la prise en compte des produits de �ssion issus de

l'incin�eration. Nous n'y reviendrons pas, mais rappelons le r�egle fondamentale de cette notion :

l'additivit�e des consommations de neutrons. Pour connâ�tre le bilan neutronique d'un c�ur, il

su�t de faire la somme des di��erentes contributions.
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Fig. 4.14: La distribution de puissance au cours de l'irradiation est semblable pour les quatre

sc�enarios, nonobstant le l�eger accroissement de puissance pour des taux d'incin�eration inf�erieurs

�a 20% dans le cas du multirecyclage MOX, provenant du caract�ere peu �ssile du m�elange initial

et de la formation d'isotopes impairs du curium avant que la destruction des actinides devienne

importante.

4.2.3.1 Spectre thermique

Dans le cas du cycle ouvert, comme pour le taux d'incin�eration et la puissance dissip�ee,
nous retrouvons le comportement particulier du syst�eme soumis �a un spectre thermique par

suite de la pr�esence de plutonium (cf. �gure 4.15). Le m�elange initial est tr�es �ssile grâce au
239Pu pr�esent en proportion importante : D � �1; 15. Au cours de l'irradiation, le m�elange
�evolue avec une diminution du surplus neutronique jusqu'�a des taux d'incin�eration de 76% et
la pr�esence des produits de �ssion commence �a être signi�cative apr�es 40% d'incin�eration. Par
ailleurs, le bilan neutronique des actinides passe par un maximum: les isotopes 242Pu et 244Cm

s'accumulent progressivement avant d'être transmut�es et de conduire, notamment, au 245Cm
tr�es �ssile, responsable du meilleur bilan neutronique.

L'incin�eration des d�echets issus du cycle ouvert sur de longues dur�ees pose ainsi deux pro-
bl�emes :

{ les produits de �ssion conduisent �a un bilan neutronique tr�es positif au-del�a de 60%
d'incin�eration. Pour poursuivre la transmutation, le retraitement des combustibles irradi�es
s'impose. Comme ce retraitement est d�etermin�e par un taux d'incin�eration, le temps

d'irradiation correspondant d�epend de la valeur du ux. Des contraintes sur le taux de

chargement 4 du c�ur peuvent alors imposer des ux inf�erieurs �a 5 1014 n/cm2s et nous

4. En e�et, plus le ux est �elev�e, plus le vitesse de transmutation est importante. Il faut donc assurer un
renouvellement du combustible de plus en plus rapide, au point o�u les op�erations de chargement prennent le pas
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Fig. 4.15: L'�evolution du bilan neutronique des d�echets du cycle ouvert irradi�es en spectre ther-

mique (en gras le bilan comprenant actinides et produits de �ssion, sinon actinides uniquement).

Pour les actinides seuls, nous observons un comportement tout �a fait sp�eci�que du spectre ther-

mique. L'accumulation de 244Cm entrâ�ne un pic de consommation de neutrons. Il correspond

au d�ebut de la saturation de l'inventaire radiotoxique �evoqu�e plus haut. Le bilan s'am�eliore pour

des taux d'incin�eration sup�erieurs �a 76% avec la formation progressive des isotopes impairs du

curium. Quant au bilan avec les produits de �ssion, il ne cesse de crô�tre avec le taux d'inci-

n�eration. Seul le premier sch�ema privil�egi�e (irradiation courte) dispose d'un bilan neutronique

favorable.

retrouvons les ux neutroniques typiques des r�eacteurs REP ;

{ même en supprimant les produits de �ssion, le bilan neutronique passe par un maximum�a
D = 2; 9 (pour un taux d'incin�eration de 76%, soit 500 jours d'irradiation sous un ux de
1015 n/cm2s) provenant de l'accumulation de 242Pu et 244Cm et de la baisse de puissance

simultan�ee.

Le cumul de ces deux e�ets sur le bilan neutronique permet di�cilement d'envisager les irra-

diations longues �evoqu�ees plus haut.

Ces conclusions restent valables pour les sc�enarios MOX 1 et MOX 2 (cf. �gure 4.16) pour les-
quels le pic neutronique se produit pour des taux d'incin�eration plus faibles, simple cons�equence

de la diminution de la teneur initiale en plutonium. Par ailleurs, ce pic est moins prononc�e car

la baisse de puissance est moins importante lors de la transition entre le plutonium et le curium.

Malgr�e ces gains sur le bilan neutronique des actinides, l'impact des produits de �ssion reste

r�edhibitoire même pour les incin�erations de courtes dur�ees car ils sont les plus grans consom-
mateurs de neutrons. Par ailleurs, l'impact d'un ux neutronique plus �elev�e est faible sur le

sur la dur�ee fonctionnement du r�eacteur, limitant le ux r�eel \vu" par le d�echets.
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Fig. 4.16: L'incin�eration des sc�enarios MOX1 et MOX2 conduit aux mêmes remarques que dans

le cas du cycle ouvert : les produits de �ssion d�egradent le bilan neutronique signi�cativement

�a partir d'un taux d'incin�eration correspondant �a celui de l'incin�eration courte, c'est-�a-dire le

d�ebut de la saturation de l'inventaire radiotoxique, donc d�ecroissant en fonction du nombre de

recyclages (en gras le bilan comprenant actinides et produits de �ssion, sinon actinides unique-

ment). Le pic des actinides est aussi moins prononc�e et se produit �a des taux d'incin�eration

plus faibles, cons�equence de la proportion moindre de plutonium dans les d�echets �a incin�erer. Le

multirecyclage a un bilan neutronique des actinides qui s'am�eliore avec l'irradiation �a cause du

caract�ere fertile des d�echets, mais la pr�esence des produits de �ssion rend même l'incin�eration

de courte dur�ee irr�ealiste.

potentiel neutronique des actinides et donc sur le bilan neutronique. Notons toutefois qu'un
ux plus �elev�e permet d'am�eliorer le bilan neutronique quel que soit le taux d'incin�eration.

Le sc�enario multirecyclage MOX pr�esente des caract�eristiques tr�es di��erentes : le m�elange

d'actinides initial est fortement consommateur de neutrons pour un ux 1015 n/cm2s, ne de-

venant producteur qu'avec l'accumulation d'isotopes fertiles du curium, mais les taux d'inci-

n�eration sont tels que les produits de �ssion dominent le bilan neutronique. A aucun moment
le m�elange global actinides - produits de �ssion n'est producteur de neutrons. Pour un ux

plus important, le bilan neutronique est fortement modi��e (cf. �gure 4.19) mais demeure tr�es
m�ediocre. Cette transition s'explique par l'importance croissante de la �ssion dans les voies

ouvertes �a l' 242gAm dont la dur�ee de vie est de 16 heures (cf. section 3.1.3.2).

Nous reviendrons, lors de l'�etude du chargement continu, sur certaines alternatives pour
am�eliorer le bilan neutronique propre aux r�eacteurs hybrides incin�erateurs de d�echets. Par

exemple, la production d'�electricit�e n'�etant pas un objectif en soi, il est concevable de fonctionner

�a une temp�erature plus faible pour pro�ter des variations en 1=v des sections e�caces et de la
transition observ�ee sur l' 241Am.
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4.2.3.2 Spectre rapide
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Fig. 4.17: Le bilan neutronique lors d'une irradiation en spectre rapide �a 5 1015 n/cm2s est tr�es

n�egatif pour tous les d�echets �a forte teneur en plutonium et permet d'envisager des incin�erations

jusqu'�a un taux de 70%. Le cas du multirecyclage MOX est atypique puisque le bilan initial

est positif (D = 2; 51) donc d�efavorable mais sa baisse importante, due �a la forte teneur en

isotopes impairs du curium, permet d'avoir un bilan neutronique satisfaisant jusqu'�a un taux

d'incin�eration de 78%.

Comme il a d�ej�a �et�e not�e, le comportement du bilan neutronique en fonction du taux d'in-
cin�eration est beaucoup plus \simple" que dans le cas du spectre thermique (cf. �gure 4.17).

Dans le cas des d�echets du cycle ouvert, la consommation de neutrons augmente progressive-
ment, passant de �1; 39 �a �1; 1 apr�es 4 400 jours d'irradiation (B = 81%). En e�et, le bilan
neutronique du m�elange se d�et�eriore avec la disparition du 239Pu et l'accumulation du 244Cm,

sans oublier bien �evidemment le 240Pu, isotope central dans toutes les incin�erations en spectre
rapide. Puis, avec la formation d'isotopes plus lourds, le bilan neutronique s'am�eliore, pour �nir

�a �1; 94 apr�es 105 jours d'irradiation 5. Les produits de �ssion d�egradent cet excellent bilan,
mais la marge initiale permet d'atteindre des taux d'incin�erations assez �elev�es :

D B

-0,3 68%

-0,15 71%

Notons que la r�eduction de l'inventaire radiotoxique est tout de même assez faible : le gain est

d'un facteur 3.

5. Nous indiquons ce bilan neutronique uniquement �a titre de r�ef�erence, la dur�ee d'incin�eration, 270 ans,
�etant bien �evidemment irr�ealiste.
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L'incin�eration des d�echets issus des sc�enarios MOX1 et MOX2 conduisent �a des taux d'inci-

n�eration comparables. Par contre, la variation du bilan neutronique sans produits de �ssion est

signi�cativement di��erente dans les deux cas puisque dans le cas MOX2 la consommation de

neutrons s'am�eliore sans cesse avec le taux d'incin�eration : le m�elange initial est moins produc-

teur de neutrons, tout en restant tr�es n�egatif (D = �0; 99), et la formation d'isotopes impairs

du curium assez tôt dans l'irradiation permet de rendre ce bilan encore plus n�egatif.

Ce ph�enom�ene est encore renforc�e dans le cas des d�echets du multirecyclage MOX. Le bilan

initial est de 2; 51 et, apr�es 7 000 jours d'irradiation (B = 89%), nous avons D = �1; 47.
La courbe du bilan neutronique incluant les produits de �ssion est une \hyperbole" dont le

minimum est D = �0; 82 pour B = 50% au bout de 2500 jours d'irradiation. Par ailleurs,

le taux d'incin�eration \maximal", au sens o�u le m�elange reste su�samment producteur de

neutrons, est plus important, ce qui permet d'envisager de r�eduire l'inventaire radiotoxique

d'un facteur 10 par rapport au cycle ouvert :

D B

-0,3 76%

-0,15 78%

Finalement une hausse du ux neutronique permet toujours d'am�eliorer le bilan neutronique.
Nous ne poursuivrons pas plus avant l'�etude de ce param�etre car les di��erences mises en �evidence
ne changent en rien les tendances g�en�erales.

4.2.4 Conclusion

L'�etude du comportement des actinides des di��erents sc�enarios sous un ux neutronique fait
ressortir plusieurs points. Du strict point de vue de l'incin�eration et sans r�ef�erence �a un r�eacteur
hybride, la destruction des d�echets nucl�eaires en spectre thermique et en spectre rapide di��erent
signi�cativement. Dans le premier cas, plusieurs sch�emas privil�egi�es ont �et�e mis en �evidence: une

irradiation courte, une irradiation jusqu'au ralentissement de la vitesse de transmutation et un
sch�ema permettant de rejoindre un niveau raisonnable de radiotoxicit�e apr�es quelquescentaines
d'ann�ees de stockage. En spectre rapide au contraire, la r�eduction de l'inventaire radiotoxique
est progressive et directement li�ee au taux d'incin�eration : plus celui-ci sera �elev�e, plus le gain
sera important. La gestion, par transmutation, des d�echets nucl�eaires est donc radicalement

di��erente d'un cas �a l'autre.
Certains probl�emes techniques sont associ�es �a ces incin�erations. Rappelons �a ce titre l'�evo-

lution temporelle de la puissance dissip�ee lors d'une incin�eration en spectre thermique.

En�n, envisager la centralisation des d�echets dans quelques unit�es sp�eci�ques, des r�eacteurs
hybrides par exemple, nous a conduit �a �etudier l'�evolution du taux d'incin�eration et du bilan

neutronique. Les constatations sont encore tr�es di��erentes d'un spectre �a l'autre.
En spectre rapide, tous les sc�enarios permettent des taux d'incin�eration sup�erieurs �a 70%,

soit une r�eduction de l'inventaire radiotoxique d'un facteur 5 �a 10 par rapport au cycle ouvert.

Notons que le taux d'incin�eration maximal �evolue en fonction du sc�enario :

Sc�enario ouvert MOX 1 MOX 2 multirecyclage MOX

Bmax 71% 69% 71% 78%

La puissance thermique dissip�ee diminue avec la dur�ee d'irradiation, mais sa baisse reste mesu-

r�ee. Le seul probl�eme, �a la fois technique et sociologique, est le temps n�ecessaire pour atteindre
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les taux d'incin�eration ad�equats. La dur�ee des irradiations est de l'ordre de la dizaine d'ann�ees :

entre 8 et 13 ans pour les di��erents sc�enarios. Il faut savoir si les gains attendus sont su�sants

compte-tenu des probl�emes que ces irradiations prolong�ees entrâ�nent : tenue des mat�eriaux et

inventaire important d'actinides.

En spectre thermique, les produits de �ssion dominent la consommation de neutrons. Les

actinides ne disposent pas d'une r�eserve su�sante de neutrons pour les irradiations courtes, en-

core moins pour les autres sch�emas privil�egi�es. Poursuivre l'�etude du spectre thermique n�ecessite

donc la prise en compte des di��erents modes de chargement d'un r�eacteur : du remplacement par

tiers dans les REP au chargement continu dans les CANDU. Ceci doit fournir un suppl�ement

de neutrons qui pourrait permettre d'envisager certains sch�emas d'incin�eration.

4.3 Chargement continu

L'�etude de l'incin�eration des d�echets sous forme de combustible solide pr�esent�ee plus haut

met en �evidence le comportement des pastilles plac�ees dans un ux neutronique. Nous avons

ainsi pu caract�eriser l'�evolution du m�elange, la dur�ee d'irradiation n�ecessaire en vue d'une

r�eduction de l'inventaire radiotoxique et la distribution temporelle de puissance. Elle nous a
permis de d�egager certains sch�emas d'incin�eration. En spectre thermique, le bilan neutronique
est insu�sant. Il convient d'assurer une alimentation en combustible neuf a�n de compenser les
captures par les produits de �ssion des pastilles �a fort taux d'incin�eration. En spectre rapide, les
gains dus �a l'incin�eration seule sont au plus un facteur 5. Une r�eduction suppl�ementaire passe

par des irradiations prolong�ees et des taux d'incin�eration plus �elev�es. La contrainte neutronique
impose alors d'e�ectuer des chargements au même titre que pour le spectre thermique.

Nous pouvons envisager plusieurs sch�emas de chargement pour atteindre des taux d'incin�e-
ration �elev�es. Le premier, que nous nous contenterons d'�evoquer, consiste �a charger le c�ur par
tranches comme pour les REP. Le combustible \neuf", dont le bilan neutronique est meilleur,

fournit des neutrons au combustible d�ej�a irradi�e et permet de poursuivre l'incin�eration. Il faut
alors optimiser la dur�ee du cycle pour maximiser le taux d'incin�eration.

La deuxi�eme possibilit�e consiste �a e�ectuer un chargement en continu tel qu'il est pratiqu�e
dans les CANDU [85]. Le combustible circule �a travers le c�ur et des pastilles neuves et des
pastilles irradi�ees sont pr�esentes simultan�ement, le calcul �etant que l'apport neutronique des

premi�eres compensera les captures par les produits de �ssion dans les derni�eres. L'�evolution
de la puissance des pastilles et la vitesse d'incin�eration sont inchang�ees par rapport �a l'�etude
ci-dessus, mais la possibilit�e d'homog�en�eiser spatialement lors du chargement peut permettre
d'amoindrir les e�ets de la variation de puissance. Un combustible sous forme de billes, comme

celui envisag�e pour la version allemande du HTR (High Temperature Reactor) [6], pourrait

remplir les mêmes fonctions pourvu qu'un tri appropri�e de ces derni�eres soit faisable.

A�n d'approfondir ce dernier sch�ema, nous avons besoin d'une �evaluation du bilan neutro-
nique. Nous disposons pour cela de la formule sur les moyennes de consommation de neutrons :

Davec alimentation(t) =

R t
0
Dsans alimentation(u)Pth(u) duR t

0
Pth(u) du

dans laquelleDsans alimentation(t) correspond �a l'�evolution du bilan neutronique d'une pastille (cf.

�gures 4.15, 4.16 et 4.17), Davec alimentation(t) donne la consommation de neutrons de l'ensemble

\actinides et produits de �ssion" pr�esents en c�ur dans le cas d'un chargement continu.
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Sc�enario B P (GWth) D � G keff I (mA)

ouvert 71 % 23,9 -0,26 2,9 0,04 0,99 159

MOX1 61 % 14,6 -0,03 2,92 0,27 0,92 657

MOX2 57 % 10,7 0,09 2,93 0,39 0,88 695

Tab. 4.2: Caract�erisitiques des parcs d'incin�erateurs en spectre thermique permettant de r�eduire

l'inventaire radiotoxique d'un facteur 5 par rapport au cycle ouvert, en consacrant 0,3 neutrons

par �ssion aux captures parasites et aux fuites, avec �? = 1 et �s = 30. L'intensit�e indiqu�ee

vaut pour l'ensemble du parc. L'alimentation continue permet d'envisager l'incin�eration, sui-

vant le premier sch�ema privil�egi�e, des d�echets des sc�enarios cycle ouvert, MOX1 et MOX2.

Etant donn�e le niveau de sous-criticit�e, le cycle ouvert o�re aussi la possibilit�e d'une �eventuelle

transmutation des PFVL. En e�et, prolonger l'irradiation vers des taux d'incin�eration plus

�elev�e n'apporte aucune r�eduction suppl�ementaire de l'inventaire radiotoxique. Le parc d�ependra

alors de l'arbitrage entre la masse de PFVL d�etruits et les contraintes de sûret�e et d'intensit�e.

Limiter le nombre d'unit�es �a 10 et l'intensit�e �a 100 mA par acc�el�erateur permet d'avoir une

id�ee du parc d'hybrides.

L'id�ee est de pro�ter du couplage entre la forte puissance thermique et le bon bilan neu-
tronique au d�ebut de l'irradiation pour compenser les captures en �n d'irradiation dues aux
produits de �ssion et aux isotopes fertiles alors que la puissance thermique a fortement diminu�e.

Nous allons d�etailler, pour les deux spectres et pour chaque sc�enario, les cons�equences de ce
chargement continu sur le bilan neutronique et le taux d'incin�eration maximal a�n de d�eterminer

la r�eduction possible de l'inventaire radiotoxique.

4.3.1 Spectre thermique

Dans le cas des d�echets issus du cycle ouvert, la �gure 4.18 montre la consommation de

neutrons avec et sans chargement pour une incin�eration en spectre thermique.
La consommation de neutrons est plus favorable dans le cas d'un chargement continu, quel

que soit le taux d'incin�eration retenu : le plutonium produit un grand nombre de neutrons
qui compensent les captures par les produits de �ssion dans les pastilles fortement irradi�ees.
Le bilan neutronique est acceptable juqu'�a des taux d'incin�eration de l'ordre de 75% pour
lsequels D = �0; 14. De plus, le \pic" de consommation de neutrons disparâ�t au pro�t d'une

d�egradation plus lente du bilan neutronique.

Le premier sch�ema privil�egi�e indiqu�e pour l'incin�eration des d�echets du cycle ouvert, l'ir-

radiation courte, devient viable du point de vue neutronique avec un chargement en continu
et permet d'envisager une r�eduction de l'inventaire radiotoxique d'un facteur 5 au moins. Les
deux autres sch�emas, correspondants �a des taux d'incin�eration sup�erieurs �a 90 % ne sont, par

contre, pas r�ealistes.

L'�etude des sc�enarios MOX 1 et MOX 2 conduit �a des conclusions similaires (cf. �gure 4.18) :
le chargement continu permet d'envisager un c�ur sous-critique compos�e uniquement de d�echets

nucl�eaires sous forme de combustible solide irradi�e pendant environ 200 jours, les sch�emas

d'irradiation plus longs �etant toujours exclus.

Il nous faut maintenant revenir sur une de nos hypoth�eses importantes : la section e�cace
moyenne des produits de �ssion. Nous avons estim�e cette section e�cace �a 6 barns dans le cas
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Fig. 4.18: L'apport continuel de combustible neuf permet d'am�eliorer nettement le bilan neutro-

nique du m�elange, principalement grâce �a la forte production de neutrons par le plutonium et

grâce �a la distribution de puissance tr�es piqu�ee au d�ebut de l'irradiation. Un tel sch�ema d'irra-

diation permet d'envisager des taux d'incin�eration sup�erieurs �a 70%, dans le cadre du premier

sch�ema d'irradiation d�evelopp�e ci-dessus : une incin�eration de 200 jours sous un ux de 1015

n/cm2s.
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d'un spectre thermique. La �gure 3.14 donne sa variation en fonction de la dur�ee d'incin�eration.

Bien que ce calcul repose sur l'incin�eration de 239Pu uniquement, il semble clair que l'hypoth�ese

de 6 barns n'est pas valable pour les irradiations de 200 jours. En consid�erant un chargement

continu de \pastilles" dans le c�ur, nous pouvons �etablir, comme pour les actinides, une section

e�cace globale, obtenue en moyennant sur toutes les pastilles. Cette section e�cace varie avec

le temps d'irradiation, au même titre que la section e�cace moyenne, et nous trouvons :

Dur�ee (jours) < �PF > (barns)

100 17,3

200 13,3
300 11,0

400 8,7

1000 5,8

Puisque l'isotope principal des sc�enarios cycle ouvert, MOX1 et MOX2 est le 239Pu, nous

retenons une nouvelle valeur de 12 barns pour la section e�cace globale des produits de �ssion.

En utilisant la m�ethode explicit�ee section 3.2.2.1 page 96, nous pouvons r�e�evaluer la contribution

des PF �a la consommation de neutrons par �ssion.

Cette �etude du premier sch�ema d'incin�eration nous conduit �a trois possibilit�es pour un
parc de r�eacteurs hybrides dont les caract�eristiques sont donn�ees tableau 4.2 pour un ux de
1015 n/cm2s. Les d�echets du cycle ouvert, pour 200 jours d'irradiation, disposent d'un bilan
neutronique, produits de �ssion compris, de l'ordre de �0; 3. En consacrant, comme pour les
r�eacteurs idustriels [52, 73, 76], 0,3 neutrons par �ssion aux captures parasites et aux fuites,

le bilan neutronique s'�etablit �a +0; 04, soit un coe�cient de multiplication de 0; 99. L'intensit�e
globale du parc d'hybrides est alors de 160 mA, soit un parc de 10 unit�es, chacune aliment�ee
par un acc�el�erateur de 16 mA et produisant 2; 4 GWth. Une sous-criticit�e plus importante
passe n�ecessairement par un acc�el�erateur plus puissant et, soit des ine�cacit�es (r�eacteurs non-
optimis�es), soit l'incin�eration de produits de �ssion �a vie longue, puisque un taux d'incin�eration
plus �elev�e est sans int�erêt (cf. �gure 4.4).

Les deux autres sc�enarios ne pr�esentent pas la même ressource en neutrons, conduisant �a des
intensit�es plus �elev�ees. Pour �xer les id�ees, soit 100 mA l'intensit�e de chaque acc�el�erateur, nous
aurions pour le sc�enarios MOX1, avec un ux de 1015 n/cm2s, 7 r�eacteurs hybrides de 2,1 GWth

ayant une sous-criticit�e de keff = 0; 92 aliment�es chacun par un courant de 94 mA. R�eduire
l'intensit�e impose un plus grand nombre d'installations de moindre puissance (ex : 10 unit�es

de 1,5 GWth avec 66 mA). Pour le sc�enario MOX2 nous aurions 7 centrales de 1; 5 GWth avec

keff = 0; 88 et une intensit�e de 100 mA. Tous les parcs ainsi constitu�es permettent de r�eduire
l'inventaire radiotoxique d'un facteur 5 au moins par rapport au cycle ouvert, sans pouvoir
esp�erer d'avantage �a cause du ph�enom�ene de saturation.

Notons que le bilan neutronique peut être am�elior�e par rapport aux valeurs cit�ees ici en

augmentant le ux, ce qui pr�esente aussi l'avantage de r�eduire la dur�ee d'irradiation et donc
la masse d'actinides pr�esents �a un instant donn�e dans le c�ur. Une masse moindre peut am�e-

liorer les conditions de thermalisation en diminuant la concentration d'actinides. L'impact sur
l'inventaire radiotoxique r�esiduel sera, par contre, faible.

La destruction des d�echets issus du multirecyclage MOX avec un chargement en continu,

quant �a elle, ne permet pas d'esp�erer la r�ealisation du premier des sch�emas d'irradiation : le

bilan neutronique n'est jamais inf�erieur �a 1 (cf. �gure 4.19).
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Fig. 4.19: Le bilan neutronique lors de l'incin�eration en spectre thermique des d�echets issus

du multirecyclage MOX ne permet pas d'envisager un c�ur contenant uniquement les trans-

uraniens. Les alternatives que sont un ux plus �elev�e ou une temp�erature de fonctionnement plus

faible n'assure pas une �economie de neutrons ad�equate, si ce n'est au prix d'une tr�es importante

sous-criticit�e.

Trois alternatives se pr�esentent pour surmonter cette di�cult�e :

{ augmenter le ux neutronique a�n de tirer pro�t de la section e�cace de �ssion �elev�ee de
l' 242gAm qui est inutilis�ee �a cause de la courte dur�ee de vie de cet isotope (16 heures) ;

{ choisir une temp�erature de fonctionnement plus faible (ce qui est possible puisque le
syst�eme n'a pas pour objectif de produire de l'�energie) a�n d'augmenter les sections

e�caces 6 et pro�ter ainsi de la section e�cace de �ssion ;
{ e�ectuer un ou plusieurs retraitements en cours d'irradiation, mais cela semble d�elicat
pour des incin�erations de 200 jours et, dans la mesure o�u ces retraitements doivent se
succ�eder rapidement, il vaudrait mieux envisager une boucle ferm�ee et un combustible
liquide (cf. chapitre 6).

En pr�esentant les bilans neutroniques �a 5 1015 n/cm2s, la �gure 4.19 r�epond aux deux premi�eres
options. Il faudrait envisager des ux bien plus �elev�es ou des temp�eratures proches de 20�C pour
avoir une consommation de neutrons acceptable. Le bilan neutronique est minimal pour un taux
d'incin�eration de 53 % (D = 0; 77) et la sous-criticit�e est de 0,75, �a la limite de l'auto-su�sance

�energ�etique, posant des probl�emes de distribution spatiale de puissance comme nous le verrons
par la suite en exploitant le mod�ele de c�ur. Notons que l'impact de la section e�cace de �ssion

de l' 242gAm est clairement visible même si sa contribution n'est pas su�sante (cf. �gure 4.19).

4.3.2 Spectre rapide

Bien que le bilan neutronique soit d�ej�a tr�es favorable lors de l'irradiation de pastilles de
d�echets en spectre rapide, l'alimentation en continu permet d'aller vers des taux d'incin�eration
encore plus importants (cf. �gure 4.3.2). On retrouve l'�evolution particuli�ere du bilan neu-

tronique des d�echets du multirecyclage. Pour des taux d'incin�eration faibles, le m�elange est

6. Dans le partie thermique du spectre des neutrons, les sections e�caces varient comme l'inverse de la racine
carr�ee de l'�energie cin�etique des neutrons.
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Fig. 4.20: Le bilan neutronique en spectre rapide est tr�es favorable et permet d'envisager des

taux d'incin�eration tr�es �elev�es. Notons que ce bilan se d�egrade avec le nombre de recyclages.

Nous retrouvons le cas du multirecyclage MOX o�u le m�elange ne sera ad�equat que si le taux

d'incin�eration est su�sant.

consommateur de neutrons car constitu�e principalement d'isotopes fertiles. Avec les captures
successives, les isotopes fertiles s'accumulent et le bilan s'am�eliore malgr�e les produits de �ssion.
Cet �equilibre tourne au pro�t des produits de �ssion pour des taux d'incin�eration sup�erieurs �a

75 %, alors que la composante purement actinides continue �a d�ecrô�tre.

Par ailleurs, nous avons remarqu�e lors de l'�etude de la r�eduction de la radiotoxicit�e qu'aucun
sch�ema privil�egi�e n'existait pour certains taux d'incin�eration : plus ce taux sera �elev�e, plus la

r�eduction de l'inventaire radiotoxique sera importante. La limite th�eorique est donc �x�ee par le

bilan neutronique. En consacrant 0,3 neutrons par �ssion aux captures parasites et aux fuites, et
pour une sous-criticit�e de 0,95, le taux d'incin�eration optimal est d�etermin�e de mani�ere unique

par D = �0; 15. Les valeurs trouv�ees sont donn�ees tableau 4.3.

Les gains par rapport au cycle ouvert sont tr�es importants, culminant �a un facteur 50 pour

le multirecyclage MOX. Mais il ne faut pas oublier que le multirecyclage dans les r�eacteurs de
puissance contribue pour une partie �a ce gain comme le montre la �gure 2.14. Le gain apport�e

par l'incin�eration n'est en fait que d'un facteur 16. L'incin�eration du cycle ouvert demeure le

sch�ema au plus haut rendement.
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Sc�enario B gain P (GWth) keff I (mA)

ouvert 97 % 20 33 0,95 820

MOX1 95 % 25 23 0,95 570

MOX2 95 % 30 18 0,95 450
multi 92 % 50 9,7 0,95 240

Tab. 4.3: Taux d'incin�eration maximal en spectre rapide, en imposant D = �0; 15, gain sur

l'inventaire radiotoxique correspondant (par rapport au cycle ouvert) et caract�eristiques des

parcs de r�eacteurs hybrides assurant une r�eduction de l'inventaire radiotoxique comprise entre

un facteur 20 pour le cycle ouvert et un facteur 50 pour le multirecyclage MOX. L'intensit�e est

donn�ee pour l'ensemble du parc, quelque soit le nombre de r�eacteurs.

Les con�gurations de parcs que nous pouvons en d�eduire sont donn�ees tableau 4.3. En

se limitant �a 10 unit�es pour limiter les coûts d'infrastructures, nous avons des unit�es dont la

puissance varient entre 3,3 GWth et 970 MWth. La sous-criticit�e est de keff = 0; 95 et l'intensit�e

de l'acc�el�erateur est comprise entre 82 et 24 mA.

Ces solutions assurent la r�eduction de l'inventaire radiotoxique d'un facteur au moins 20,
mais il ne faut pas oublier que la dur�ee d'incin�eration est de 30 ans. Ceci a des cons�equences
�a la fois techniques (tenue des mat�eriaux, gestion de la mati�ere ...) mais aussi sociologiques
(inventaire de d�echets en cours d'irradiation, �abilit�e ...).

4.4 Conclusion

L'analyse de l'incin�eration des d�echets nucl�eaires avec un combustible solide peut s'articuler
suivant deux points. Le premier concerne l'�evolution de la composition isotopique et la r�educ-
tion de l'inventaire radiotoxique. Le second est l'�evaluation des besoins neutroniques pour la
r�ealisation des sch�emas d'irradiation mis en �evidence par le premier point. Nous allons en faire

ici la synth�ese.

R�eduction de l'inventaire radiotoxique L'�evolution de l'inventaire radiotoxique suit deux
comportements distincts en spectre thermique et en spectre rapide. Pour le spectre thermique,
l'incin�eration des d�echets fait ressortir trois sch�emas privil�egi�es : (i) une irradiation de courte
dur�ee, 200 jours sous un ux de 1015 n/cm2s permettant de r�eduire la radiotoxicit�e d'au moins

un facteur 5 dans le cas du cycle ouvert, d'un facteur moindre pour les autres sc�enarios ; (ii)

une incin�eration prolong�ee, de l'ordre de 3 000 jours, correspondant �a un ralentissement de
l'e�cacit�e de transmutation ; et (iii) une irradiation longue permettant de rejoindre trois fois

le niveau de l'uranium naturel initial en quelques centaines d'ann�ees. Ces sch�emas pourraient
correspondre �a des incin�erations en r�eacteurs critiques si ce n'�etait les probl�emes de sûret�e

li�es �a une proportion trop importante d'actinides mineurs dans le c�ur ou une distribution de

puissance tr�es peu homog�ene dans le temps.

En spectre rapide au contraire, l'ensemble des �evolutions est lent et progressif. Le gain sur la

radiotoxicit�e est proportionnel au taux d'incin�eration et la puissance est mieux r�epartie qu'en
spectre thermique. Mais le probl�eme du spectre rapide r�eside justement dans sa lenteur : il faut

des irradiations de plusieurs dizaines d'ann�ees pour avoir des taux d'incin�eration �elev�es et donc

des gains importants.
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Incin�eration en r�eacteurs hybrides Le deuxi�eme point que nous �evoquions concerne la

r�ealisation de r�eacteurs sous-critiques dont le seul combustible serait les d�echets. Ceci suppose

que certaines contraintes soient v�eri��ees, dont le bilan neutronique. L'analyse de ce param�etre

nous a montr�e qu'en spectre thermique, parmi les trois sch�emas privil�egi�es, seul le premier,

l'irradiation courte, �etait envisageable pour les sc�enarios cycle ouvert, MOX1 et MOX2, et ce

moyennant une alimentation continue. Les d�echets du multirecyclage MOX ne peuvent être

d�etruits avec un combustible solide.

Les irradiations dans ces sch�emas sont de 200 jours et la r�eduction de l'inventaire radio-

toxique est d'un facteur 5. Les taux d'incin�eration sont inf�erieurs �a 71% et d�ecroissent avec le

nombre de recyclages. Par contre, les probl�emes de la puissance thermique et de l'alimentation

continue demeurent, nous y reviendrons.

En spectre rapide, les incin�erations sont plus e�caces puisqu'elles permettent des gains

sup�erieurs �a un facteur 20 si une alimentation continue est assur�ee. Les taux d'incin�eration sont

voisins de 95%. Par contre, la dur�ee d'incin�eration, pour un ux de 5 1015 n/cm2s, est de 30

ans ! D'o�u des probl�emes techniques de tenue de mat�eriaux �a la fois sur la dur�ee mais aussi

pour de tels taux d'incin�eration. Finalement, cela suscite des interrogations quant �a la gestion

des d�echets pendant ces 30 ans et le gain global dur�ee d'irradiation { r�eduction de l'inventaire
est �a discuter.

Nous reviendrons au chapitre 6 sur les images de c�urs et l'�etude des di��erents parcs de
r�eacteurs hybrides. La m�ethodologie qui y sera d�evelopp�ee s'applique ais�ement au cas d'un

combustible solide sans recyclage. La seuele di�cult�e est la connaissance de la composition
isotopique des actinides, n�ecessaire pour estimer correctement la masse mais la section e�cace
totale d'absorption. Une �demarche plus simple est explicit�ee dans l'annexe A.5.

Un r�eacteur sp�eci�que Chacun des sch�emas explor�es lors de cette analyse n�ecessite une
alimentation continue. Plusieurs con�gurations existantes sont �a notre disposition dont les
CANDU et les HTR. Parmi ces derniers, nous pouvons �evoquer la conception allemande dont
les avantages pour le propos sont li�es �a la conception du combustible (le caloporteur est gazeux).

Celui-ci se pr�esente sous la forme de boulets de 6 cm de diam�etre contenant 20 000 billes de
1 mm de diam�etre (cf. section 1.1). Ce combustible permet une alimentation continue essentielle
ici. Ceci permet aussi le pr�el�evement d'une partie du combustible du c�ur. Il reste �a trouver
une m�ethode exp�erimentale pour distinguer les boulets fortement irradi�es a�n de les trier et les
retirer du c�ur, tout en r�eintroduisant les boulets insu�samment incin�er�es. Cette conception,

qui assurerait la destruction des d�echets nucl�eaires, s'apparente aux m�ecanismes de torr�efaction
du caf�e et pourrait en prendre le nom.
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Chapitre 5

Irradiation sans recyclage : cas d'un

combustible liquide

L'�etude de l'incin�eration des d�echets nucl�eaires en combustible solide nous a montr�e l'int�e-

rêt potentiel d'une alimentation continue permettant de prolonger les irradiations jusqu'�a des
taux d'incin�eration �elev�es et ainsi de r�eduire signi�cativement l'inventaire radiotoxique. Les
probl�emes techniques li�es �a cette alimentation sont nombreux : fr�equence de chargement �elev�ee,
gestion de la mati�ere, gonement des gaines ...

Certains auteurs ont propos�e, suite aux exp�eriences d'Oak Ridge, des r�eacteurs hybrides
�a sel fondu [31, 52, 61]: les actinides sont dilu�es dans une masse liquide facilitant la gestion
du combustible nucl�eaire. Rappelons, �a titre d'exemple, l'une des propositions de C. Bowman

[61]. Les d�echets issus de REP sont uor�es pour s�eparer l'uranium. Les actinides et produits de
�ssion accumul�es lors du passage en r�eacteur critique sont introduits dans un sel NaF �ZrF4.
L'extraction en continu d'une fraction du sel, produits de �ssion et actinides compris, maintient
le syst�eme �a l'�equilibre.

Ces solutions en combustible liquide permettent de diluer les actinides, a�n de pro�ter d'une
thermalisation optimale des neutrons en spectre thermique et de diminuer les e�ets d'auto-
protection des sections e�caces et de d�epression du ux dans les \pastilles". Mais malgr�e ces
avantages techniques et outre les probl�emes li�es au sel (pour lesquels nous disposons en partie
de l'exp�erience acquise �a Oak Ridge sur le Molten Salt Reactor Experiment), il convient de

d�emontrer l'int�erêt d'une telle approche en vue de l'objectif premier : la r�eduction du risque
engendr�e par les d�echets, risque quanti��e pour cette �etude par l'inventaire radiotoxique.

Comme pour l'analyse du combustible solide, nous allons reprendre les di��erents aspects

tels que le temps moyen d'incin�eration, la r�eduction e�ective de la radiotoxicit�e et le bilan

neutronique, pour chaque sc�enario, a�n de mieux cerner les avantages et inconv�enients de
l'homog�en�eisation du combustible dans le c�ur (cf. �gure 5.1). Nous nous focaliserons ici sur

l'�etude d'un sch�ema sans recyclage, illustr�e par la �gure 5.2.

5.1 Irradiation dans un sel fondu

Avant de commencer cette analyse, il nous faut revenir sur la dynamique du syst�eme. Jus-

qu'ici nous avons trait�e les cas de combustible solide (pour lesquels les �equations de Bateman

sans terme constant sont r�esolues) et le cas du r�egime d'�equilibre (utile pour les calculs de
bilan neutronique D). Ce dernier correspond �a un recyclage continu des actinides dans le c�ur,
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Fig. 5.2: Flux de mati�eres pour l'incin�eration sans recyclage d'un combustible liquide.

comme nous l'avons vu au chapitre 3. Le cas d'une irradiation \once-through" avec un combus-
tible liquide est interm�ediaire : les actinides sont introduits en continu dans le r�eacteur et une

fraction du m�elange actinides-produits de �ssion en est extraite continuellement. Un nouveau
r�egime d'�equilibre s'�etablit caract�eris�e par le taux de pr�el�evement.

5.1.1 D�e�nition du taux de pr�el�evement

La prise en compte de l'alimentation continue d'actinides dans le c�ur se fait �a l'aide d'un

terme constant dans les �equations de Bateman d�ecrivant l'�evolution des isotopes sous un ux
neutronique donn�e. L'extraction continue peut être introduite de la même mani�ere - un terme
de retrait proportionnel au vecteur isotopique. L'�equation d'�evolution du vecteur isotopique

s'�ecrit : �
dNi

dt

�
= (A � + B ) � (Ni) + (Si)� � (Ni) (5.1)
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en utilisant les mêmes notations que page 70 et en notant � la fraction du c�ur pr�elev�ee

par unit�e de temps (� est en s�1). Cette grandeur, le taux de pr�el�evement, est la même pour

tous les isotopes pr�esents dans le m�elange du c�ur, produits de �ssion compris, �a cause de

l'homog�en�eisation. En consid�erant un chargement �a un taux maintenu constant, il s'�etablit un

r�egime d'�equilibre donn�e par : �
dNi

dt

�
= 0 (5.2)

et chacun de ces �etats d'�equilibre est caract�eris�e par un taux de pr�el�evement � et un ux � :

(Ni(�; �)) (5.3)

En e�et, le taux de pr�el�evement se traduit physiquement par un terme de d�ecroissance, d�ecrois-

sances repr�esent�ees par la matrice B . L'arborescence d�ecrite au chapitre 3 (cf. �gure 3.1) est

identique aux constantes de d�ecroissance pr�es : la châ�ne de noyaux se d�eveloppe et, pour les

mêmes raisons, un r�egime d'�equilibre apparâ�t.

De la même mani�ere qu'il s'�etablit un r�egime d'�equilibre pour les actinides, la teneur en
produits de �ssion se stabilise avec le temps : initialement, la proportion de produits de �ssion
est nulle et ceux-ci s'accumulent progressivement suite �a la �ssion des actinides, mais ils sont
aussi extraits continuellement au même titre que les actinides. Le taux de pr�el�evement agit ici

encore commeune constante de d�ecroissance des PF. Pour prendre ces noyaux en compte, il su�t
de consid�erer un vecteur isotopique comprenant �a la fois les actinides et les produits de �ssion,
le formalisme restant le même. Nous les int�egrerons par la suite dans tous nos raisonnement.

Le vecteur isotopique d'�equilibre nous permet d'acc�eder �a l'ensemble des grandeurs caract�e-
ristiques de l'irradiation, dont le bilan neutronique D(�) et la composition des d�echets r�esiduels
obtenus par l'extraction en ligne, responsables de l'inventaire radiotoxique �nal. Ces grandeurs

seront ipso facto moyenn�ees sur l'ensemble du c�ur en raison du caract�ere liquide du combus-
tible.

Par ailleurs, on ne peut d�e�nir ni un taux d'incin�eration, ni un temps d'irradiation unique.
Les actinides introduits dans le r�eacteur �a un instant donn�e ne restent pas tous pendant le
même dur�ee dans le ux neutronique. Certains de ces noyaux seront pr�elev�es tr�es rapidement et
d'autres resteront \ind�e�niment" dans le c�ur. Il n'y a donc pas de taux de combustion unique

pour tous les actinides. Nous disposons tout de même d'un temps de s�ejour caract�eristique en

c�ur pour les actinides, donn�e par :

T =
1

�
(5.4)

En e�et, si nous regardons un noyau introduit en c�ur, sa châ�ne isotopique va progressive-

ment s'�etendre. La loi d'�evolution de la masse m des noyaux dans cette châ�ne, produits de
�ssion compris, s'�ecrit dm

dt
= ��m (cf. expression 5.1) dans laquelle nous retrouvons le temps

caract�eristique T .

Nous pouvons aussi d�e�nir un taux d'incin�eration moyen B comme le rapport de la masse

des produits de �ssion pr�esents dans le c�ur sur la masse totale d'actinides et de PF une fois le

r�egime d'�equilibre atteint. Cette notion caract�erise l'�etat du c�ur et nous reviendrons sur son

lien avec le taux de destruction des d�echets, le burn-up.
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Cet �etat stationnaire peut être d�etermin�e en r�esolvant l'�equation matricielle :

fA � + B � �Ig � (Ni) = � (Si) (5.5)

dans laquelle Iest la matrice identit�e, ou encore en int�egrant num�eriquement les �equations de

Bateman pour d�eterminer �a la fois le r�egime d'�equilibre et la dynamique du syst�eme dans son

�evolution jusqu'�a ce r�egime stationnaire (cf. page 70).

La composition �a l'�equilibre permet d'acc�eder aussi �a la teneur en produits de �ssion, c'est-

�a-dire au niveau d'incin�eration. Notons deux valeurs particuli�eres du bilan neutronique, celui

qui pr�evaut pour un taux de pr�el�evement 1 tendant vers 1 et celui qui pr�evaut pour un taux

de pr�el�evement nul (cf. tableau 5.1). Dans le premier cas, les actinides n'ont pas le temps

d'�evoluer, �etant pr�elev�es imm�ediatement apr�es leur introduction en c�ur et le bilan neutronique

est le même que celui des actinides au temps t = 0 (voir page 70). Dans le second cas, le

bilan neutronique des actinides correspond au cas d'�equilibre avec alimentation continue et l'on

retrouve les valeurs de bilans neutroniques usuelles (cf. expression 3.1), mais le bilan neutronique

des actinides plus produits de �ssion, DAM +DPF , tend vers +1 car la proportion de produits

de �ssion ne cesse de crô�tre au sein du syst�eme, aucun n'�etant pr�elev�e.

Taux de pr�el�evement Sans PF Avec PF

�! 1 D(t = 0) D(t = 0)

�! 0 D(t! +1) +1
Tab. 5.1: Bilan neutronique pour des taux de pr�el�evement particuliers.

La relation entre le taux d'incin�eration et le taux de pr�el�evement (ou le temps caract�eristique
de s�ejour dans le c�ur) d�epend du spectre, du ux et des d�echets �a d�etruire. Les �gures 5.3
et 5.4 illustrent ces relations pour deux spectres, thermique et rapide, suivant les di��erents
sc�enarios.

Les r�esultats concernant le spectre thermique conduisent �a quatre constatations :

1. plus le taux de pr�el�evement est faible (le temps moyen en c�ur augmente), plus les
actinides restent en c�ur, laissant le temps aux produits de �ssion de s'accumuler ;

2. les taux d'incin�eration, �a temps de s�ejour comparables, d�ecroissent avec les sc�enarios, de
par la nature moins �ssile des d�echets ;

3. le ph�enom�ene de saturation des sc�enarios cycle ouvert, MOX1 et MOX2, a disparu ;

4. pour des temps d'irradiation �equivalents 2, le taux d'incin�eration est plus faible pour un
combustible liquide que pour un combustible solide.

En fait, nous retrouvons les mêmes caract�eristiques d'�evolution que pour le spectre rapide (cf.
�gure 4.12). D'une part, l'homog�en�eisation \dilue" l'e�et du 244Cm en augmentant sa teneur �a

taux d'incin�eration identiques, la transition se trouvant ainsi r�epartie sur une plage de temps

plus importante. D'autre part, l'impossibilit�e de trier les pastilles ne peut conduire qu'�a un

r�esultat moins favorable. La possibilit�e d'�etiqueter chaque pastille donne un avantage certain

au combustible solide. Une partie du potentiel d'incin�eration est perdu lors de la ponction
d'isotopes r�ecemment introduits dans le c�ur. Un taux d'incin�eration de 70% correspond �a une

1. La notation �! 1 est un abus d'�ecriture et doit être comprise comme la limite �a incin�eration nulle.
2. Nous entendons par l�a un temps caract�eristique en c�ur comparable au temps d'irradiation du combustible

solide.
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Fig. 5.3: Tout ph�enom�ene de saturation observ�e avec un combustible solide (cf. �gure 4.11) a

disparu �a cause de l'homog�en�eisation des actinides. Nous retrouvons un comportement \classi-

que" d'irradiation. A noter que la combustion demeure plus lente dans le cas du multirecyclage

MOX, comme pour le combustible solide.

irradiation de 200 jours en combustible solide et un temps moyen en c�ur de 500 jours, pour
le sc�enario cycle ouvert sous un ux de 1015 n/cm2s.

Dans le cas du spectre rapide, la �gure 5.4 montre le même comportement en combustible

liquide ou solide, si ce n'est, comme pour le spectre thermique, une e�cacit�e d'incin�eration
moindre �a temps d'irradiation �egaux. A titre de comparaison, une irradiation de 104 jours
conduit aux taux d'incin�eration B = 96% et B = 80% en combustible solide et liquide respec-
tivement (pour un niveau de ux de 5 1015 n/cm2s).

La comparaison des deux spectres fait aussi ressortir une di��erence de comportement entre
les sc�enarios. Alors qu'en spectre rapide nous avons un faisceau de courbes assez �etroit, en

spectre thermique de grands �ecarts apparaissent, essentiellement pour des taux d'incin�eration
limit�es, semblables aux �ecarts observ�es avec un combustible solide (cf. �gure 4.11), provenant
de l'accumulation importante de 244Cm qui marque une \transition" dans l'ordre de grandeur

des sections e�caces.

Par ailleurs, l'inuence du niveau de ux se fait principalement par l'interm�ediaire du produit

�0 T comme le montre l'expression 5.5 dans la limite o�u les d�ecroissances sont n�egligeables. Une

hausse du niveau de ux �00 entrâ�ne une diminution de l'inventaire, nous y reviendrons, mais

la relation entre le taux d'incin�eration et le temps caract�eristique demeure pourvu que le temps
soit contract�e par un facteur �00=�0, �a la fois le temps caract�eristique et le temps d'�evolution.

Ainsi un taux d'incin�eration correspondra aux couples (�0,T ) et (�
0

0,T �0=�
0

0)

L'incin�eration des d�echets nucl�eaires en combustible liquide avec une gestion \once-through"
fait disparâ�tre les ph�enom�enes de saturation observ�es en combustible solide pour le spectre

thermique. Nous examinerons plus loin l'e�et de la composition isotopique, radicalement di��e-
rente pour les deux cycles (liquide ou solide), sur l'inventaire radiotoxique. Par ailleurs, pour
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Fig. 5.4: De par l'homog�en�eit�e des sections e�caces, le combustible liquide ne change pas le

comportement du m�elange d�ej�a mis en �evidence �gure 4.12. Remarquons que cette combustion

est toutefois moins importante �a dur�ee d'irradiation comparable.

des temps d'incin�eration voisins, le combustible liquide est moins \performant" car les taux
d'incin�eration sont moins importants.

5.1.2 Consid�erations g�en�erales

Avant de regarder l'impact du combustible liquide sur la r�eduction de l'inventaire radio-

toxique, il nous faut �eclaircir la notion utilis�ee ici de taux d'incin�eration. Elle correspond �a un
rapport de masse et n'indique pas a priori le niveau de destruction des d�echets comme c'�etait
le cas en combustible solide.

A�n de faire ce lien, nous pouvons faire quelques commentaires g�en�eraux sur la puissance
thermique totale n�ecessaire pour les r�eacteurs hybrides et de la masse d'actinides pr�elev�es et
qu'il faut stocker.

Le taux d'incin�eration est le rapport de la masse des produits de �ssion en c�ur �a la

masse totale, actinides et produits de �ssion. Par ailleurs, la notion de burn-up est relative
au niveau d'incin�eration d'une pastille ou d'un ensemble de noyaux d'actinides. Nous voyons
que dans ce sch�ema d'incin�eration en \once-through", tout comme il n'existe pas de temps de

s�ejour unique en c�ur mais une distribution, il n'existe pas de burn-up unique pour tous les

noyaux aliment�es dans le syst�eme mais seulement une valeur moyenne 3. Les �gures 5.5 et 5.6

donnent les variations de la masse d'actinides �a stocker et de la puissance en fonction du taux
d'incin�eration (d�e�ni comme le rapport des masses) pour les deux spectres et pour di��erents

3. En e�et, certains ensembles de noyaux d'actinides resteront tr�es peu de temps en c�ur car ils seront
pr�elev�es imm�ediatement, d'o�u un burn-up faible pour ceux-ci ; d'autres resteront ind�e�niment dans le c�ur et
auront un burn-up de 1. Il n'est pas possible de d�e�nir un burn-up unique pour tous les noyaux car il s'agit
d'une distribution de probabilit�e. Par contre, celle-ci peut être caract�eris�ee en partie par sa valeur moyenne,
seul param�etre d'int�erêt ici.
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Fig. 5.5: La masse d'actinides aux d�echets d�ecrô�t lin�eairement avec le taux d'incin�eration même

dans ce cas d'alimentation en continu avec un r�egime d'�equilibre qui d�epend du taux de pr�el�e-

vement. Le cas pr�esent�e ici est celui du cycle ouvert pour lequel la masse d'actinides �a d�etruire

est de 12.8 tonnes. La proportion de produits de �ssion, le taux d'incin�eration, correspond au

burn-up moyen des actinides dans le c�ur.

ux 4. Nous retrouvons les courbes attendues pour le taux de destruction des d�echets. La masse
des actinides extraits annuellement, et qu'il faut donc stocker, d�ecrô�t lin�eairement avec le taux
d'incin�eration suivant la relation :

MAMextraits = Malimentation � (1�B) (5.6)

Ceci implique que la puissance totale dissip�ee par les c�urs est lin�eaire, comme le con�rme

la �gure 5.12. On peut le mettre sous la forme :

Ptotale = Palimentation �B (5.7)

avec Palimentation la puissance que dissiperait l'incin�eration totale des actinides, d�echets du

premier niveau de r�eacteurs.

Le taux d'incin�eration introduit ici comme le rapport entre la masse de PF et la masse totale

(actinides et PF) dans le c�ur est donc identique au taux de destruction de d�echets, le burn-up

utilis�e en combustible solide. Maintenir un niveau donn�e de produits de �ssion dans le c�ur

est synonyme de d�etruire la même fraction d'actinides, et ce malgr�e le caract�ere homog�ene
du combustible et l'existence d'une distribution du temps d'irradiation plutôt qu'une valeur
unique. Par la suite, nous confondrons donc les deux notions.

4. Les di��erentes courbes sont indi��erentiables, nous ne les avons donc pas indiqu�ees par une l�egende sp�eci-
�que.
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Fig. 5.6: Plus le taux d'incin�eration, c'est-�a-dire la proportion de produits de �ssion dans le

c�ur, est important, ou encore plus le temps moyen de s�ejour en c�ur est long, plus la puissance

dissip�ee doit être �elev�ee.

5.2 R�eduction de l'inventaire radiotoxique

Comme pour l'�etude du combustible solide, nous portons d'abord notre int�erêt sur les gains
susceptibles d'être r�ealis�es lors de l'incin�eration du combustible liquide. Les pr�esentations des

inventaires radiotoxiques seront normalis�ees aux d�echets du cycle ouvert et comprendront :

{ la radiotoxicit�e des actinides et des produits de �ssion �a vie longue extraits du c�ur 5 ;
{ les produits de �ssion �a vie longue produits par les r�eacteurs critiques de puissance.

5.2.1 Le cycle ouvert

5.2.1.1 Spectre thermique

Dans le cas du combustible solide, la modi�cation de la composition isotopique du m�elange
au cours de l'incin�eration, a mis en �evidence di��erents sch�emas d'irradiation permettant de tirer

parti du d�ecouplage partiel entre les sections e�caces (pour la transmutation) et les constantes
de d�ecroissance (pour l'�evolution de l'inventaire radiotoxique avec le temps), c'est-�a-dire entre

les taux de r�eaction et la radiotoxicit�e. C'est le cas de la transmutation de l'am�ericium en
curium dont l'accumulation repr�esente un \jalon" physique. Cette exibilit�e n'existe plus dans

le cas d'un combustible liquide comme l'indique la relation entre le taux d'incin�eration et le

temps caract�eristique des actinides en c�ur (cf. �gure 5.3).

Pour une irradiation des d�echets du cycle ouvert sous un spectre thermique de 5 1015 n/cm2s,

la r�eduction de la radiotoxicit�e augmente avec le taux d'incin�eration de mani�ere quasi lin�eaire
(cf. �gure 5.7). Il n'y a ni saturation, ni transition. Nous observons les caract�eristiques attendues

5. La masse d'actinides devant être stock�es est donn�ee par mAct = �MAct dans laquelleMAct est l'inventaire
en actinides du c�ur.
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de l'accumulation de curium, �a savoir l'oscillation entre 102 et 104 ans d�ej�a mise en �evidence.

L'inventaire radiotoxique durant les dix premi�eres ann�ees varie avec le taux d'incin�eration. Si ce

dernier est faible, la production de 242Cm n'est pas trop p�enalisante. Au del�a de 60%, ce dernier

isotope contribue de mani�ere importante �a l'inventaire radiotoxique, avant que sa proportion

dans le m�elange ne d�ecroisse au pro�t du 244Cm et 246Cm. Rappelons tout de même que la

radiotoxicit�e est domin�ee par les PF pendant les 100 premi�eres ann�ees.

Aucun sch�ema d'irradiation ne semble privil�egi�e du point de vue de la r�eduction de l'inven-

taire radiotoxique. Notons que les gains r�ealis�es ici sont plus faibles que ceux du combustible

solide �a taux d'incin�eration �equivalent, ce qui se comprend �a cause de la teneur importante en
242Pu et 244Cm �a l'�equilibre (cf. tableau 5.2).

Isotope masse (t) fraction massique
237Np 0,2059 3,84
241Am 0,014 0,26
243Am 0,585 10,91
242Cm 0,080 1,49
243Cm 0,0021 0,04
244Cm 0,947 17,67
245Cm 0,0128 0,24
246Cm 0,0527 0,98
238Pu 0,1885 3,52
239Pu 0,1702 3,18
240Pu 0,6915 12,90
241Pu 0,2053 3,83
242Pu 2,203 41,10

Total 5,36 99,96 %

Tab. 5.2: Isotopes principaux �a l'�equilibre lors de l'incin�eration des d�echets du cycle ouvert

sous un ux thermique de 1015 n/cm2s pour un taux de pr�el�evement � = 210�3 jour�1, soit une
dur�ee caract�eristique en c�ur de 500 jours et un taux d'incin�eration moyen de 71%.

5.2.1.2 Spectre rapide

Nous retrouvons des r�esultats identiques �a ceux de l'irradiation avec un combustible solide.

Ceci provient toujours du caract�ere �ssile des isotopes en spectre rapide qui limite l'extension
de la châ�ne isotopique. Le gain est proportionnel au taux d'incin�eration et aucun sch�ema n'est

privil�egi�e.

L'ensemble de l'inventaire radiotoxique est domin�e par le plutonium (cf. �gure 5.8), prin-
cipalement le 240Pu pour la p�eriode comprise entre 103 et 104 ann�ees. Au del�a le pic qui ne

s'estompe pas comme en combustible solide, est dû au 238Pu (et �a ses �ls) dont la concentra-
tion demeure �elev�ee �a cause de l'alimentation continue. Mais ce pic, bien que signi�catif, reste

en-dessous du niveau de l'uranium naturel initial du cycle ouvert.

5.2.2 Sc�enarios MOX1 et MOX2

L'incin�eration des d�echets issus des sc�enarios MOX 1 et MOX 2 conduit �a des r�esultats

semblables �a ceux du cycle ouvert. Aucun sch�ema d'irradiation privil�egi�e n'existe. L'incin�eration
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Fig. 5.7: Inventaire radiotoxique, normalis�e �a l'inventaire radiotoxique du cycle ouvert, apr�es

incin�eration sous un ux thermique de 5 1015 n/cm2s de ces mêmes d�echets. Toute saturation du

gain disparâ�t avec la \dilution" de l'e�et 244Cm �a cause du combustible liquide. Nous retrouvons

des inventaires radiotoxiques voisins des r�esultats en spectre rapide, voire meilleur ici pour des

taux d'incin�eration identiques.
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Fig. 5.8: Inventaire radiotoxique apr�es incin�eration sous un ux rapide de 5 1015 n/cm2s des

d�echets issus du cycle ouvert, avec la même normalisation qu'en spectre thermique. Nous retrou-

vons les mêmes r�esultats que pour le combustible solide, les gains �etant voisins, voire l�eg�erement

sup�erieurs, pour des taux d'incin�eration �equivalent.

consiste principalement �a d�etruire les isotopes fertiles produits par transmutation du plutonium.
Les gains seront donc proportionnels au taux d'incin�eration moyen.

Spectre thermique Toute transition ou saturation, visible dans le cas du combustible solide,
a disparu (cf. �gure 5.9). La comparaison entre les combustibles solide et liquide indique que
les gains sont moindres en combustible liquide jusqu'�a des taux d'incin�eration de 70%. En e�et,

le combustible solide a l'avantage de \basculer" rapidement la composition isotopique vers les

isotopes lourds du curium conduisant par ce transfert sans r�eduction de masse �a un gain, dû aux

di��erences de dur�ee de vie, qui ne peut donc pas être observ�e en combustible liquide. Au-del�a

de 70%, nous retrouvons un comportement analogue dans les deux con�gurations.

Spectre Rapide La seule modi�cation notable est l'accentuation du pic dû au 238Pu apr�es

105 ans (pic qui demeure cependant sous le niveau de l'uranium naturel initial), la teneur

en cet isotope �etant maintenue grâce �a l'alimentation (cf. �gure 5.9). Finalement, l'inventaire

radiotoxique est principalement dû au plutonium, sauf pour une contribution du curium pendant
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Fig. 5.9: Inventaire radiotoxique apr�es incin�eration sous un ux thermique de 1015 n/cm2s et un

ux rapide de 5 1015 n/cm2s des d�echets issus du sc�enario MOX 2. Les gains sont proportionnels

au taux d'incin�eration.



5.3 Parametres physiques 167

les premi�eres centaines d'ann�ees pour des taux d'incin�eration �elev�es (B > 70%), sans oublier

les produits de �ssion �a courte dur�ee de vie toujours pr�epond�erants

5.2.3 Le multirecyclage MOX

5.2.3.1 Spectre thermique

Dans le cas de combustibles sans plutonium, sc�enario multirecyclage MOX, nous observons

une saturation en de�c�a d'un taux d'incin�eration de 20% provenant de l'accumulation du 244Cm

et ce malgr�e la proportion moindre d'243Am (cf. �gure 5.10). Les gains observ�es au-del�a de 20%

d'incin�eration sont en tous points similaires �a ceux qui pr�evalent dans les autres sc�enarios. Les

gains sont proportionnels au taux d'incin�eration car il s'agit de transmuter les isotopes fertiles

du curium.

Il semblerait donc que ce sc�enario pr�esente un sch�ema d'irradiation \naturel" correspondant

�a cette saturation. Malheureusement, les gains r�ealis�es sont faibles. En e�et, si l'on se r�ef�ere

�a la courbe 2.14 donnant l'inventaire radiotoxique des d�echets du multirecyclage MOX avant

irradiation, les gains obtenus par l'incin�eration prennent place apr�es une p�eriode de stockage

allant de 2 102 �a 4 103 ans, et atteignent tout au plus un facteur 3 dans le cas d'un taux
d'incin�eration de 17% (cf. �gure 5.10). La contribution de cette irradiation est donc r�eduite.

5.2.3.2 Spectre rapide

Nous retrouvons le même comportement qu'en combustible solide, si ce n'est la \disparition"
du pic entre 103 et 104 ann�ees (cf. �gure 2.14). Ceci provient de la contribution de l'243Am
(clairement visible sur la courbe B = 2%) qui pr�ec�ede celle du 244Cm et conduit au plateau
observ�e (cf. �gure 5.10).

Les gains sont comparables et pour avoir une r�eduction signi�cative de l'inventaire radio-

toxique grâce �a cette irradiation, il faut des taux d'incin�eration de l'ordre de 70%, car le sc�enario
de multirecyclage s'accompagne d�ej�a d'une r�eduction d'un facteur � 3.

Les r�esultats de l'incin�eration des d�echets nucl�eaires en combustible liquide tranche avec
ceux du combustible solide, principalement pour le spectre thermique. Tout sch�ema privil�egi�e
a disparu et le seul e�et de saturation, observ�e pour le multirecyclage MOX, correspond �a des

taux d'incin�eration relativement faibles et les gains esp�er�es sont limit�es. En fait, nous observons

un comportement analogue �a celui du spectre rapide en combustible solide : la r�eduction de
l'inventaire radiotoxique est proportionnelle au taux d'incin�eration.

5.3 Param�etres physiques

5.3.1 L'inventaire en c�ur

La masse d'actinides et de produits de �ssion est un param�etre important pour le calcul des

images de c�urs puisqu'elle conditionne la concentration et le nombre d'unit�es. Cette masse,
approximativement inversement proportionnelle au ux, peut s'�ecrire par d�e�nition :

mAct+PF = mAct � 1

1�B
(5.8)
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Fig. 5.10: Inventaire radiotoxique apr�es incin�eration sous un ux thermique de 5 1015 n/cm2s

des d�echets issus du multirecyclage MOX. Nous observons une saturation en spectre thermique,

mais les gains sont r�eduits car il faut les comparer �a la r�eduction de l'inventaire radiotoxique

d�ej�a r�ealis�e par le multirecyclage MOX. En spectre rapide, nous retrouvons toujours le même

comportement \lin�eaire".
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Fig. 5.11: Inventaire en actinides apr�es incin�eration sous un ux thermique de 1015 n/cm2s et

un ux rapide de 1015 n/cm2s. La masse crô�t avec le taux d'incin�eration car la châ�ne isotopique

�a l'�equilibre s'�etend. La grande di��erence entre l'inventaire en thermique et en rapide est li�ee

aux �ecarts de sections e�caces.

La �gure 5.11 donne la variation de la masse d'actinides en fonction du taux d'incin�erationB.

La masse d'actinides crô�t avec le taux d'incin�eration. C'est la cons�equence de la mise �a

l'�equilibre de la châ�ne isotopique �a alimentation constante (cf. �gure 3.1) : une combustion
importante n�ecessite la pr�esence de plus d'actinides donc d'une masse suppl�ementaire. Autre
perspective : pour atteindre des taux d'incin�eration �elev�es, le taux de pr�el�evement (�) doit être
faible et le temps caract�eristique en c�ur (T ) plus long. Les actinides sont donc plus longtemps
en c�ur permettant leur accumulation.

Par ailleurs, l'accroissement relatif de la masse est plus important en spectre thermique pour
les sc�enarios de d�echets �a forte teneur en plutonium. L'explication est identique �a la pr�ec�edente :

pour des taux d'incin�eration faibles, le combustible �a base de plutonium brûle e�cacement et
la châ�ne isotopique est r�eduite, l'impact des isotopes lourds du curium insigni�ant (c'est la
raison de l'�ecart important entre le cycle ouvert et le multirecyclage MOX constat�e �gure 5.3,
qui n'apparâ�t pas en spectre rapide). Avec des taux d'incin�eration plus �elev�es, l'importance
du curium devient pr�epond�erante en raison de ses sections e�caces plus faibles. Ceci explique
aussi la baisse du rapport des masses entre les deux spectres, mrap/mth, avec l'augmentation

du taux d'incin�eration :

B mrap/mth

20% � 40

94% � 4

Ces chi�res correspondent �a un ux thermique de 1015 n/cm2s et un ux rapide de 5 1015 n/cm2s,

lors de l'irradiation des d�echets issus du cycle ouvert. Ceci nous permet aussi de comprendre
l'�evolution relative des masses pour les di��erents sc�enarios qui se croisent entre 70% et 80%

d'incin�eration.

Notons �nalement l'�ecart important d'inventaire entre le spectre thermique et le spectre

rapide, cons�equence des di��erences de sections e�caces moyennes. Ecarts qu'il convient de

garder �a l'esprit en vue du dimensionnement des installations.
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5.3.2 Le bilan neutronique

Aucun sch�ema d'irradiation privil�egi�e n'est apparu dans l'�etude de la r�eduction de l'in-

ventaire radiotoxique. Les gains de l'irradiation sont \proportionnels" au taux d'incin�eration.

Les possibilit�es d'incin�eration seront donc d�etermin�ees par le potentiel neutronique et le taux

d'incin�eration maximal qui en d�ecoule.

Les �gures 5.12 et 5.13 donnent la variation de la consommation de neutrons suivant les

sc�enarios cycle ouvert, MOX2 et multirecyclage, pour les spectres thermique et rapide respec-

tivement.

L'allure g�en�erale des courbes en spectre thermique est identique au cas de chargement

continu avec un combustible solide. Plus le taux d'incin�eration augmente, moins le bilan neu-

tronique est favorable �a cause de l'accumulation de produits de �ssion. Seule exception, le

sc�enario de multirecyclage MOX pour lequel la consommation de neutrons s'am�eliore pour de

faibles taux d'incin�eration avant de revenir �a un comportement plus \classique". L'origine en

est toujours le caract�ere peu �ssile des d�echets, progressivement transmut�es pour augmenter la

fraction d'isotopes impairs du curium dans le m�elange.

Par ailleurs le bilan neutronique est toujours moins favorable en combustible liquide qu'en

combustible solide et ce malgr�e l'am�elioration de la consommation de neutrons d'une pastille
pour des taux d'incin�eration �elev�es 6 B > 80% (cf. �gure 4.16). Ceci provient de l'accumulation

de produits de �ssion. Dans le cas du combustible solide, la masse de PF correspondant �a un
taux d'incin�eration donn�e est proportionnelle �a l'int�egrale de la distribution temporelle du taux
d'incin�eration 7 (cf. �gure 4.11). La teneur totale en PF dans le c�ur �a combustible solide se
met sous la forme :

< B >=

R T
0
B(t)dt

T
(5.9)

dans laquelle T est le temps d'irradiation de la plus vieille pastille, la pastille extraite, corres-

pondant �a un taux d'incin�eration Bmax et B(t) l'�evolution du burn-up d'une pastille au cours
de l'irradiation.

Par contre, en combustible liquide, le taux d'incin�eration comprend l'ensemble des PF du
c�ur et pas uniquement ceux de la pastille extraite. Ainsi, �a taux d'incin�eration �equivalent, le
c�ur en combustible liquide contient une quantit�e plus importante de produits de �ssion que
le c�ur en combustible solide, d'o�u la d�egradation du bilan neutronique.

Cet e�et est encore plus visible pour le spectre rapide. La limiteD = �0; 15 en combustible
liquide correspond �a des taux d'incin�eration inf�erieurs �a 80%, au lieu de 95% en combustible
solide. Le sc�enario de multirecyclage MOX est d'ailleurs limit�e �a 60% d'incin�eration et ceci

suppose une importante sous-criticit�e, keff = 0; 9.

Remarquons que la teneur maximale en produits de �ssion en c�ur est identique pour les
deux types de combustibles (cf. formule 5.9). La di��erence d'e�cacit�e de l'incin�eration tient �a

la possibilit�e de \trier", impossible en combustible liquide. La �gure 5.14 illustre ce propos dans

le cas des d�echets du cycle ouvert irradi�es en spectre rapide �a 5 1015 n/cm2s : si nous consid�erons

une irradiation en combustible solide, la plus \vieille" pastille a un taux d'incin�eration Bmax,

6. On aurait pu penser que la mise �a l'�equilibre de la châ�ne isotopique permettrait de tirer pro�t de l'am�e-
lioration signi�cative de D au-del�a de B = 80%. Ce n'est malheureusement pas le cas.

7. En e�et, la masse de produits de �ssion dans une pastille est proportionnelle au taux d'incin�eration et
il faut additionner l'ensemble des pastilles pr�esentes en c�ur, ce qui revient �a faire une int�egrale sur le temps
d'irradiation dans le cas d'un chargement continu.
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Fig. 5.12: Les consommations de neutrons avec et sans produits de �ssion. Le bilan neutronique

est toujours aussi limit�e en spectre thermique. Les taux d'incin�eration maximum sont au plus de

70%. Ils sont inf�erieurs �a ceux du combustible solide. Et le multirecyclage MOX reste irr�ealiste,

quelque soit le burn-up.
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Fig. 5.13: Les consommations de neutrons avec et sans produits de �ssion en spectre rapide.

La di��erence entre le combustible liquide et le combustible solide est frappante. Alors que le

deuxi�eme permettait des taux d'incin�eration sup�erieurs �a 90% en alimentation continue, celui-ci

est limit�e �a 75% et ce burn-up maximal d�ecrô�t avec le sc�enario, jusqu'�a rendre le multirecyclage

MOX irr�ealiste. Cette di��erence provient de la teneur en PF dans le c�ur et de la possibilit�e

de trier les pastilles en combustible solide, irr�ealisable en milieu liquide.
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Fig. 5.14: Relation entre les taux d'incin�eration en combustible solide Bmax et en combustible

liquide < B >. Il s'agit des d�echets issus du cycle ouvert, irradi�es en spectre rapide �a 5 1015

n/cm2s. La teneur moyenne en PF est toujours inf�erieure �a la teneur maximale, teneur de la

plus vieille \pastille". Nous constatons que la limite sur le taux d'incin�eration est la même pour

les deux type de combustibles puisque en combustible solide nous avons Bmax = 95%, ce qui

correspond �a Bmoy = 80%, limite observ�e �gure 5.12.

alors la teneur moyenne de produits de �ssion pour l'ensemble des pastilles, qui n'est autre
que le taux d'incin�eration calcul�e en combustible liquide, est < B >. Cette explication de
la r�eduction du burn-up en combustible liquide ne tient pas compte des di��erences de bilan

neutronique dues aux actinides mineurs, mais celles-ci sont moins signi�catives, sachant que les
deux valeurs de D convergent vers une limite identique pour B = 1.

Finalement, la possibilit�e de travailler �a plus haut ux permet d'am�eliorer l�eg�erement le bilan
neutronique, mais l'ordre de grandeur du taux d'incin�eration maximal n'est pas sensiblement

modi��e et les gains radiotoxiques envisageables sont inchang�es

5.4 Dynamique de convergence

Apr�es avoir analys�e les gains susceptibles d'être r�ealis�es en combustible liquide et les limites
neutroniques, il faut revenir sur la dynamique du syst�eme. Alors que le combustible solide

atteint son r�egime asymptotique apr�es une dur�ee �egale �a celle de l'incin�eration, le combustible

liquide n�ecessite la mise �a l'�equilibre de l'ensemble de la châ�ne isotopique (cf. �gure 3.1).

Il serait possible d'�etudier de mani�ere approfondie cette dynamique de convergence mais
nous ne le ferons pas pour plusieurs raisons :

{ l'int�erêt du combustible liquide sans recyclage en spectre rapide est tr�es limit�e puisque

le taux d'incin�eration maximal est fortement r�eduit par rapport �a celui du combustible
solide ;
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{ le spectre thermique peut y trouver une simpli�cation technique �a cause des probl�emes

�evoqu�es en combustible solide (dur�ee tr�es courte d'irradiation, distribution de puissance

\piqu�ee" �a l'origine) mais ses temps d'incin�eration entrâ�nent une convergence rapide, au

plus quelques ann�ees ;

{ la convergence est d'autant plus rapide que le taux de pr�el�evement est important, ce qui

est le cas en spectre thermique ;

{ nous �etudierons la mise �a l'�equilibre de mani�ere d�etaill�ee lors du retraitement en ligne,

soit � = 0. Nous montrerons que les temps de convergence sont de quelques ann�ees, ce

qui doit a fortiori être le cas ici, moyennant un sch�ema de chargement adapt�e pendant le

r�egime transitoire.

Nous renvoyons donc au chapitre 6 pour les donn�ees chi�r�ees et l'analyse des param�etres

susceptibles de r�eduire la dur�ee du r�egime transitoire.

5.5 Conclusion

L'introduction du combustible liquide visait �a all�eger certaines contraintes technologiques
li�ees �a l'alimentation continue en combustible solide. Une analyse d�etaill�ee des cons�equences
sur la r�eduction de l'inventaire radiotoxique et sur le bilan neutronique fait ressortir le peu
d'avantages du combustible liquide. Ce sera essentiellement sur le plan de la gestion de la mati�ere

nucl�eaire, une plus grande homog�en�eit�e de la puissance dissip�ee, et l'absence de probl�emes li�es
aux gaines.

Par contre, les inconv�enients sont nombreux et vont �a l'encontre de l'objectif principal de
l'incin�eration des d�echets : r�eduire leur nocivit�e. Pour ce qui est du spectre rapide, le combustible
liquide ne tire pas pro�t de l'excellent bilan neutronique des actinides. Le taux d'incin�eration

maximal est de 80% pour les d�echets du cycle ouvert, soit un gain d'un facteur 5 tout au
plus, alors que le combustible solide peut laisser esp�erer des gains d'un facteur 20. La raison
essentielle r�eside dans la teneur en produits de �ssion du c�ur.

En spectre thermique, tout sch�ema privil�egi�e a disparu par la dilution de l'e�et du 244Cm.
La possiblit�e de tirer pro�t d'un d�ecouplage partiel entre la transmutation et l'�evolution de la
radiotoxicit�e n'existe plus. Les gains s'en trouvent limit�es puisque un taux d'incin�eration de

70% conduit �a un gain plus faible en combustible liquide qu'en combustible solide (environ
un facteur 2). Le taux d'incin�eration maximal est aussi r�eduit, pour les mêmes raisons qu'en
spectre rapide.

Le combustible liquide ne permet donc pas d'am�eliorer l'incin�eration, quelque soit le spectre
retenu. Parmi les deux e�ets constat�es, l'absence de saturation b�en�e�que est irr�em�ediable, mais

les probl�emes li�es �a la teneur en produits de �ssion peuvent être contourn�es en introduisant un
retraitement en ligne. Ce que nous allons maintenant explorer.
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Chapitre 6

Incin�eration avec recyclages

L'incin�eration des d�echets nucl�eaires avec un combustible solide et sans recyclage nous a

montr�e qu'il �etait possible de r�eduire l'inventaire radiotoxique de mani�ere signi�cative en spectre

rapide et de mani�ere moins importante en spectre thermique. L'�etude du combustible liquide,

int�eressant pour assurer une alimentation continue, nous a conduit �a �etudier de pr�es la teneur

en produits de �ssion dans le c�ur. Ce param�etre inuence fortement les gains susceptibles
d'être r�ealis�es par une incin�eration. L'introduction d'un retraitement en ligne permet de faire
� de ce probl�eme.

Nous allons examiner les grandes lignes d'un r�eacteur avec un recyclage continu (cf. �-
gure 6.1), en suivant la même logique que pour les �etudes pr�ec�edentes : les param�etres globaux
comme le taux d'incin�eration, ou plutôt la fraction massique des produits de �ssion, l'inventaire

radiotoxique et la masse, en approfondissant encore plus le bilan neutronique (cf. �gure 6.2).
De tels r�eacteurs peuvent se concevoir avec un combustible solide ou liquide. Nous avons d�ej�a
longuement �evoqu�e les avantages respectifs de chacun en terme de technologies, de teneur glo-
bale en produits de �ssion, d'inventaire dans le cycle ... Nous nous contenterons d'examiner ici
le cas d'un combustible liquide sachant que les r�esultats principaux pour un combustible solide
peuvent être ais�ement extrapol�es.

Ayant mis en �evidence un certain nombre de solutions, il nous faut revenir sur la pertinence

de l'approche �a l'�equilibre. Pour cela, il faut �etablir la dynamique de convergence et identi�er
certains param�etres qui r�eduisent la dur�ee du transitoire.

Avec cette validation, nous utiliserons le mod�ele de c�ur d�evelopp�e au chapitre 3 pour
avoir des images compl�etes des incin�erateurs. Nous pourrons ainsi d�eterminer l'inuence des

cinq param�etres fondamentaux du mod�ele et les con�gurations pr�ecises de chaque parc. Ceci
nous permettra alors de v�eri�er la coh�erence de notre d�emarche (cf. �gure 2.15) en estimant le
spectre neutronique r�ealis�e pour chaque con�guration et en le comparant au spectre initial. Un

calcul Monte-Carlo nous permettra en�n de v�eri�er la pertinence de l'approximation du calcul

analytique �a un groupe dans un cas particulier.

6.1 Param�etres globaux

Le parc d'incin�erateurs qui assure la destruction des d�echets est caract�eris�e par des para-
m�etres g�en�eraux. La puissance nous est donn�ee par la masse de d�echets �a d�etruire, puisque le

taux d'incin�eration est proche de 1 (l'�ecart provient des pertes au retraitement). Il nous faut
d�eterminer la r�eduction e�ective de l'inventaire radiotoxique, la masse d'actinides et le bilan
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Fig. 6.1: Flux de mati�eres pour l'incin�eration d'un combustible liquide avec une retraitement

en ligne.

neutronique d�etaill�e : actinides, PF, PFVL et pertes. Nous serons alors en mesure de tracer

l'esquisse de quelques r�eacteurs remplissant l'objectif d'incin�eration.

6.1.1 Inventaire radiotoxique

Dans un sch�ema de recyclage continu, les pertes radiotoxiques proviennent uniquement des
imperfections du retraitement chimique.Nous avons �etabli des relations entre le taux d'incin�era-
tion, l'e�cacit�e du retraitement et les pertes massiques (cf. section 3.3). La masse ne repr�esente
pas en elle-même un risque, il nous faut �etablir l'inventaire radiotoxique correspondant.

6.1.1.1 Spectre thermique

L'incin�eration en spectre thermique conduit �a une composition isotopique domin�ee par trois

isotopes 1 : 242Pu, 244Cm et 246Cm et l'inventaire radiotoxique sera, de ce fait, domin�e par le cu-
rium (cf. �gure 6.3). Cette �gure pr�esente l'inventaire rapport�e �a la masse d'actinides pr�esents
dans le c�ur (cf. section 6.1.2). Ce calcul en Sv/kg est adapt�e au mod�ele de ux de mati�eres
qui ne consid�ere que des masses d'actinides ou de produits de �ssion. On y reconnâ�t le com-
portement typique des deux isotopes 244Cm et 246Cm d�ej�a amplement d�ecrit. Le plutonium,

principal �el�ement des d�echets �a d�etruire, ne contribue que tr�es faiblement �a l'inventaire �nal.

Etant donn�e que le spectre thermique \focalise" la composition isotopique sur quelques
isotopes, quels que soient le ux et le sc�enario retenus, l'inuence de ces deux param�etres est
faible. Des calculs faits pour des ux di��erents, 5 1014 et 5 1015 n/cm2s, montrent que l'inventaire
radiotoxique en sieverts par kilogramme varie d'au plus 6%.

La comparaison des quatre sc�enarios de r�ef�erence, cf. �gure 6.4, explicite les di��erences de

compositions isotopiques �a l'�equilibre. Cette �gure illustre le rapport entre l'inventaire radio-

toxique (en Sv/kg) du sc�enario MOX1, MOX2 ou multirecyclage MOX et l'inventaire radio-
toxique (en Sv/kg) du cycle ouvert. Moins le m�elange initial contient de plutonium, plus la

proportion de curium et principalement de 244Cm et de 246Cm, est importante �a l'�equilibre,
expliquant les deux \bosses" du 242Cm de la �gure 6.4 (cf tableau 6.1). En e�et, ce dernier

isotope est produit par d�ecroissance de l'242gAm, lui-même produit par capture sur l'241Am. Si

les d�echets contiennent beaucoup d'am�ericium, la proportion de 242Cm sera importante. Par

contre, une forte teneur en plutonium conduit �a une châ�ne passant par l'243Am ne permettant
pas l'accumulation de 242Cm. Ceci se traduit par l'apparition des \bosses" car l'inventaire ra-

diotoxique pendant les premi�eres dizaines d'ann�ees est dû au 244Cm, masquant la contribution

1. Dans le cas du sc�enario de multirecyclage MOX, il faut rajouter les isotopes 241Am, 243Am et 248Cm.
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Fig. 6.2: Domaine d'analyse du chapitre 6.

croissante du 242Cm, ce dernier ne se r�ev�elant qu'apr�es une cinquantaine d'ann�ees.

Si nous int�egrons les produits de �ssion �a vie longue issus des r�eacteurs de puissance et

des incin�erateurs, la premi�ere \bosse" perd de sa pertinence car elle est en partie masqu�ee. De
même, la deuxi�eme se situe �a des dur�ees telles que l'inventaire radiotoxique est tr�es faible 2. En
premi�ere approximation, on peut donc consid�erer que les di��erents sc�enarios, pour tout niveau
de ux, conduisent �a une même toxicit�e, exprim�ee en sieverts par kilogramme.

En�n, la comparaison du niveau de l'uranium initial et des inventaires radiotoxiques entre
102 et 105 ans de stockage 3 permet d'estimer �a 100 kg les pertes massiques annuelles li�ees au

retraitement \autoris�ees" si l'objectif est de revenir au niveau de l'uranium naturel initial au

bout de 200 ans.

Cette limite annuelle de 100 kg est �a relativiser. Toute diminution suppl�ementaire du ni-
veau des pertes devient discutable vu (i) l'inventaire radiotoxique de l'uranium appauvri et de
l'uranium de retraitement et (ii) la radiotoxicit�e des pertes li�ees aux op�erations de retraitement

du combustible des r�eacteurs de puissance. Mais, ceci demeure un ordre de grandeur et, par la

suite, nous regarderons de plus pr�es chaque sc�enario pour d�eterminer le niveau exact des pertes
en fonction de l'objectif.

En reprenant les notations de la section 3.3, nous pouvons exprimer l'e�cacit�e de retraite-

2. A ces �epoques, entre 105 et 106 ann�ees, même le cycle ouvert, sans incin�eration, a un inventaire radiotoxique
inf�erieur au niveau de l'uranium naturel initial.

3. Cette plage de temps est la principale source d'int�erêt comme nous l'avons d�ej�a remarqu�e. Avant les
produits de �ssion dominent et apr�es la toxicit�e est revenue au niveau de l'uranium.
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Fig. 6.3: L'inventaire radiotoxique en sieverts par kilogramme �a l'�equilibre lors de l'incin�eration

des d�echets du cycle ouvert sous un spectre thermique de 1015 n/cm2s, est principalement dû

aux isotopes fertiles du curium, 244Cm et 246Cm. La proportion massique de ces isotopes dans

le m�elange n'�etant que tr�es peu modi��ee par le niveau de ux, l'inventaire en sv/kg ne d�epend

pratiquement pas de ce dernier param�etre. Les calculs pour des ux di��erents, 5 1014 et 5 1015

n/cm2s, conduisent �a des �ecarts d'au plus 6%.
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cycle ouvert multirecyclage MOX

Isotopes tonnes fraction tonnes fraction
237Np 0,25 0,8% 0,22 1,4%
238Pu 0,25 0,8% 0,29 1,8%
239Pu 0,18 0,6% 0,04 0,3%
240Pu 0,83 2,7% 0,11 0,7%
241Pu 0,24 0,8% 0,03 0,2%
242Pu 5,97 19,7% 0,91 5,6%
241Am 0,01 0,3% 0,08 0,5%
243Am 2,03 6,7% 1,01 6,2%
242Cm 0,12 0,4% 0,65 4,0%
243Cm 0,003 0,01% 0,02 0,1%
244Cm 8,91 29,3% 5,46 33,7%
245Cm 0,12 0,4% 0,08 0,5%
246Cm 9,30 30,6% 5,98 36,9%
247Cm 0,11 0,4% 0,07 0,4%
248Cm 1,88 6,2% 1,21 7,5%

Total 30,2 99,7% 16,2 99,8%

Tab. 6.1: Composition isotopique du m�elange d'�equilibre obtenu en spectre thermique �a 1015

n/cm2s �a partir des d�echets du cycle ouvert et du multirecyclage MOX. Pour le cycle ouvert, les

trois isotopes principaux, le 242Pu, le 244Cm et le 246Cm, constituent pr�es de 80% de la masse

d'actinides et les autres isotopes fertiles, 243Am et 248Cm, totalisent environ 13% de la masse.

Dans le cas du multirecyclage MOX, il n'y a plus que deux isotopes principaux, le 244Cm et le
246Cm. Ils repr�esentent 71% de la masse. Les autres isotopes fertiles contribuent �a hauteur de

23%.

ment y en fonction du taux d'incin�eration :

y =
B

1 �B
� a

A� a
(1� z) (6.1)

La �gure 6.5 montre la variation de y en fonction de B, le taux d'incin�eration, dans le cas

de l'incin�eration des d�echets du cycle ouvert. Les performances de retraitement �a La Hague,
�a savoir 10�3, en les extrapolant pour tous les isotopes, identiques aux pertes envisag�ees par
ATW [59], montrent que le taux d'incin�eration n'a pas besoin d'être sup�erieur �a 10%. Les valeurs
minimales de B pour chaque sc�enario sont donn�ees tableau 6.2 : l'inventaire radiotoxique des

pertes de retraitement apr�es 200 ans �etant pris �egal au niveau de l'uranium naturel, qui d�epend

du sc�enario, nous pouvons d�eterminer la masse de ces pertes et le taux d'incin�eration en c�ur
compte tenu d'une e�cacit�e de retraitement de y = 10�3. Ce taux d'incin�eration est d�etermin�e
par l'�egalit�e suivante :

B =
A� a

A+ a � 1�z�y
y

(6.2)

Deux e�ets oppos�es se conjuguent :

1. la r�eduction de la masse des d�echets �a d�etruire se traduit par la possibilit�e d'avoir des

pertes proportionnellement plus importantes et donc un taux d'incin�eration plus faible 4 ;

4. Le rapport a/yA est une fonction d�ecroissante du taux d'incin�eration. Si les pertes sont impos�ees par une
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Fig. 6.4: Les di��erents sc�enarios conduisent �a des inventaires radiotoxiques, en sieverts par

kilogramme, comparables. On note l'apparition progressive, avec la disparition du plutonium

dans les d�echets �a d�etruire, des deux bosses dues �a une proportion croissante de 242Cm dans le

m�elange.

2. une diminution de la radiotoxicit�e de l'uranium naturel avec les sc�enarios, car le recyclage

du plutonium permet de mieux exploiter l'uranium, combin�ee �a une hausse de l'inventaire
radiotoxique (cf. �gure 6.4) au voisinage de 200 ans 5.

Le premier de ces e�ets est le plus important comme nous le montrent les valeurs de taux
d'incin�eration donn�ees tableau 6.2. Le burn-up est maximal pour le cycle ouvert, avec 10%, et

d�ecrô�t jusqu'�a 6; 9% pour le multirecyclage MOX.

Disposer d'un c�ur dans lequel le taux d'incin�eration est sup�erieur �a cette valeur permet de

diminuer les pertes en limitant le nombre de retraitements, mais, outre le fait que l'inventaire

radiotoxique global ne sera pas grandement modi��e �a cause des autres sources de radioactivit�e

(cf. ci-dessus), cela \consomme" des neutrons qui auraient pu servir �a la transmutation de

produits de �ssion �a vie longue ... (cf. sch�ema 3.15).
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Fig. 6.5: En �xant une borne sup�erieure de 100 kg/an aux pertes, nous pouvons estimer l'e�-

cacit�e minimale du retraitement y (cf. section 3.3). Les performances �a La Hague et, a fortiori,
celles de la pyrochimie [56, 59], nous montrent qu'en spectre thermique les taux d'incin�eration

�a r�ealiser pour l'incin�eration des d�echets du cycle ouvert, n'ont pas besoin, dans ces conditions,

d'être sup�erieurs �a 10%.

6.1.1.2 Spectre rapide

Nous avons d�ej�a constat�e que l'incin�eration en spectre rapide conduisait �a une composition
isotopique tr�es di��erente de l'incin�eration en spectre thermique (cf. tableau 6.3). En e�et, cf.

�gure 6.6, le plutonium est la principale source de la radiotoxicit�e, sauf durant les premi�eres an-
n�ees pendant lesquelles le curium est pr�epond�erant. Cette importance du plutonium s'explique
par les rapports

�f
�c

tr�es favorables �a la �ssion. La composition isotopique est proche de celle des
actinides �a d�etruire. Ceci conduit �a des m�elanges di��erents pour les divers sc�enarios, �a l'inverse
du spectre thermique.

L'ordre de grandeur de l'inventaire radiotoxique des actinides �a l'�equilibre est voisin de
celui observ�e en spectre thermique et ce malgr�e la di��erence de composition isotopique. Nous
reviendrons plus loin sur une �etude plus d�etaill�ee de cette comparaison entre spectres.

Par ailleurs, en poursuivant cette �etude �a d'autre ux, 1015 et 1016 n/cm2s, nous remarquons
un comportement analogue �a celui observ�e �gure 6.4 : une diminution du niveau de ux conduit

�a l'apparition de deux pics identiques �a ceux du spectre thermique. Une hausse du niveau de
ux conduit �a l'inverse : une d�epression. La cause principale est la teneur en 238Pu. Avec des

ux plus importants, cet isotope est moins pr�esent. Nous reviendrons plus longuement sur le

m�ecanisme exact en discutant le multirecyclage MOX pour lequel le ph�enom�ene est encore
plus visible. Malgr�e l'apparition ou le creusement de ces pics, l'inventaire radiotoxique varie au
plus de 20% au-del�a de 10 ans. Ainsi, en premi�ere approximation, l'inventaire radiotoxique, par

kilogramme d'actinides, des d�echets issus du cycle ouvert est comparable pour tous les niveaux

contrainte sur l'inventaire radiotoxique, une diminution de la masse �a d�etruire conduit �a un taux d'incin�eration
plus faible.

5. Cette hausse provient de la teneur accrue en 242Cm dans le m�elange.
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Sc�enario Masse des pertes Taux d'incin�eration

(kg) B

cycle ouvert 120 10 %

MOX 1 96 8,8 %
MOX 2 82 8,2 %

multi MOX 55 6,9 %

Tab. 6.2: Nous pouvons d�eterminer les pertes massiques d'actinides a�n d'avoir un inventaire

radiotoxique (actinides uniquement) �egal �a celui de l'uranium initial. En supposant des condi-

tions de retraitement identiques �a celles de La Hague, ceci conditionne le taux d'incin�eration

en c�ur, �a savoir le rapport de la masse de produits de �ssion et de la masse totale actinides et

PF. Une masse plus faible �a d�etruire implique moins de retraitement �a taux d'incin�eration �egal

donc moins de pertes. Ce gain demeure malgr�e la baisse du niveau de l'uranium naturel avec

les sc�enarios et la hausse de l'inventaire radiotoxique par unit�e de masse. Le combustible MOX

permet ainsi de limiter la fraction massique produits de �ssion dans les incin�erateurs, au plus

de 10% en spectre thermique.

de ux.

Le sc�enario de multirecyclage pr�esente quant �a lui des caract�eristiques l�eg�erement di��erentes
(cf. �gure 6.7). Les contributions de l'am�ericium et du curium sont �a hauteur de celle du

plutonium. En e�et, malgr�e l'absence de plutonium dans les d�echets initiaux , les isotopes
242Cm et 244Cm d�ecroissent par d�esint�egration � car les voies de capture et de �ssion sont
proportionnellement peu probables. Ceci explique aussi la contribution importante du 238Pu
nettement visible pendant la premi�ere centaine d'ann�ees et apr�es 30 000 ans.

La comparaison entre les deux sc�enarios fait aussi ressortir ce ph�enom�ene. La �gure 6.8
donne l'inventaire radiotoxique pour les di��erents sc�enarios rapport�e �a celui du cycle ouvert en
spectre thermique.

Nous y constatons bien l'impact du 238Pu produisant le d�ecalage entre le cycle ouvert et
le multirecyclage MOX pendant la premi�ere centaine d'ann�ees ainsi que le pic au voisinage

de 30 000 ans et au-del�a. De plus, l'inventaire radiotoxique pour le spectre rapide pr�esente
des \pics" identiques �a ceux observ�es �gure 6.4. Leur origine est toujours li�ee �a la proportion
importante de 238Pu issu de la d�ecroissance du 242Cm. Ceci peut conduire �a des �ecarts d'environ
un facteur 5 entre le spectre thermique et le spectre rapide. Comme nous l'avons �evoqu�e ci-

dessus, ces �ecarts pourraient être r�eduits en travaillant �a des niveaux de ux plus �elev�es, mais

les gains n'exc�ederaient pas 20%. Finalement, la proportion moins importante de curium dans
le m�elange par rapport au spectre thermique conduit �a un inventaire radiotoxique plus faible,

au plus 30%, entre 103 et 104 ans.

Disposant des courbes d'inventaire radiotoxique pour les di��erents sc�enarios, nous pouvons,

comme pour le spectre thermique, d�eterminer la masse des pertes en vue de remplir un objectif :

r�eduire la nocivit�e des d�echets. Le crit�ere retenu est que l'inventaire radiotoxique doit être �egal
�a celui de l'uranium naturel apr�es 200 ans. Ceci permet d'en d�eduire les taux d'incin�eration

pour un retraitement identique �a celui de La Hague, caract�eris�e par y = 10�3 et z � 1. Les
r�esultats sont donn�es tableau 6.4 dans le cas d'un niveau de ux de 5 1015 n/cm2s.

Les taux d'incin�eration �a r�ealiser sont de l'ordre de 20%, soit 2 fois plus �elev�es que pour
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Fig. 6.6: L'inventaire radiotoxique des actinides �a l'�equilibre dans le cas du sc�enario de cycle

ouvert en spectre rapide sous un ux de 5 1015 n/cm2s est domin�e par le plutonium. La com-

position isotopique en rapide est toujours \centr�ee" sur l'alimentation �a cause de l'importance

relative de la �ssion par rapport �a la capture, comme nous avons d�ej�a pu le constater. Notons

que le niveau de la radiotoxicit�e est comparable �a celui du spectre thermique.

le spectre thermique. Ceci provient, comme nous l'avons vu, de la contribution importante du
238Pu au voisinage de 200 ans.

Ceci nous permet d'avoir une indication de la teneur en produits de �ssion dans les r�eacteurs
hybrides. Bien �evidemment la limite de 200 ans pour revenir �a la même toxicit�e que l'uranium

naturel est arbitraire. La �xer �a 300 ans, voire plus, permet de b�en�e�cier de la diminution
importante de l'inventaire radiotoxique et donc de diminuer le taux d'incin�eration si le bilan

neutronique n'est pas satisfaisant. La �gure 6.5 donne les taux d'incin�eration et les masses
d'actinides aux pertes quand la date de retour �a l'uranium naturel est de 500 ans et non plus

de 200 ans. Ceci donne une id�ee de l'impact des baisses d'inventaire radiotoxique constat�ees

�gures 6.4 et 6.8.

En spectre rapide, le taux d'incin�eration est deux fois moindre, alors que l'e�et est faible,

mais non n�egligeable, en spectre thermique. Le temps de retour �a l'uranium naturel d�ependra
donc des marges du bilan neutronique, sachant que les taux d'incin�eration seront toujours
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cycle ouvert multirecyclage MOX

Isotopes tonnes fraction tonnes fraction
234U 0,39 0,4% 0,44 1,2%
235U 0,09 0,1% 0,01 0,03%
236U 0,12 0,1% 0,01 0,03%
237Np 2,96 3,1% 2,59 7,1%
238Pu 6,23 6,5% 7,02 19,3%
239Pu 18,2 19,0% 1,66 4,6%
240Pu 29,8 31,1% 2,83 7,8%
241Pu 7,77 8,1% 0,47 1,3%
242Pu 13,0 13,6% 0,30 0,8%
241Am 1,99 2,1% 5,22 14,3%
242mAm 0,11 0,1% 0,31 0,8%
243Am 4,90 5,1% 3,95 10,8%
242Cm 0,31 0,3% 0,82 2,3%
243Cm 0,04 0,05% 0,11 0,03%
244Cm 7,37 7,7% 7,69 21,1%
245Cm 1,39 1,5% 1,58 4,3%
246Cm 0,91 1,0% 1,08 3,0%
247Cm 0,09 0,1% 0,10 0,3%
248Cm 0,05 0,05% 0,06 0,02%

Total 95,7 99,9% 36,3 99,1%

Tab. 6.3: La composition isotopique �a l'�equilibre en spectre rapide, �a 5 1015 n/cm2s, est \voisine"

de celle des d�echets. A l'inverse du spectre thermique qui favorise trois isotopes, le spectre rapide,

de par la grande homog�en�eit�e des sections e�caces, conduit �a des compositions tr�es di��erentes

suivant le sc�enario. A noter, dans le cas du multirecyclage, l'importance non n�egligeable du
238Pu, isotope �a l'origine de l'uranium, qui est produit par la d�ecroissance radioactive du 242Cm.

Il est plus important �a la fois proportionnellement et en masse, que dans le sc�enario du cycle

ouvert, car la pr�esence d' 241Am dans les d�echets conduit, par capture et d�ecroissance vers

le 242Cm. Cette voie est moins importante quand les d�echets sont du plutonium car la voie

principale passe par le 242Pu qui capture puis d�ecrô�t en 243Am.

inf�erieurs �a 20% en rapide et 10% en thermique.

6.1.2 Inventaire massique

Le retraitement en ligne du combustible d'un r�eacteur hybride permet d'envisager une r�e-

duction signi�cative de l'inventaire radiotoxique tout en limitant la teneur en produits de �ssion
et ses cons�equences sur les param�etres physiques du c�ur. A�n de caract�eriser di��erents sch�e-

mas nous avons besoin, conform�ement �a la structure d�ecrite �gure 3.22, de l'inventaire et du
bilan neutronique des actinides. Ces derniers nous permettront de d�eterminer l'ensemble des

param�etres des r�eacteurs ainsi que la concentration d'actinides qui nous donnera une indication

de la thermalisation e�ective et assurera la coh�erence de notre d�emarche (cf. �gure 2.15).

La masse d'actinides se stabilise avec la mise �a l'�equilibre du combustible au fur et �a mesure
de l'alimentation. La châ�ne isotopique se d�eveloppe et la composition isotopique se stabilise,
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Fig. 6.7: L'incin�eration du multirecyclage MOX conduit �a une composition isotopique \centr�ee"

sur les isotopes de l'alimentation, comme dans le cas du cycle ouvert, mais conduit aussi �a la

formation d'une importante quantit�e de plutonium par d�ecroissance du curium. La proportion

plus importante de curium conduit �a un inventaire radiotoxique plus �elev�e que pour le cycle

ouvert.

comme c'�etait d�ej�a le cas en combustible liquide \once-through". Les �gures 6.9 et 6.10 donnent,
en spectres thermique et rapide respectivement, la variation de masse en fonction du ux pour

les di��erents sc�enarios.

Cet inventaire d�ecrô�t quand le ux augmente. En e�et, la destruction �a l'�equilibre d'une

quantit�e donn�ee de d�echets passe par des taux de r�eaction ind�ependants du ux. Ces derniers

s'�ecrivant �N �0 avecN le nombre d'atomes de l'isotope, une hausse du niveau de ux se traduit

par un nombre d'atomes plus faible donc une masse moindre. La masse est approximativement
inversement proportionnelle au ux.

De plus, la quantit�e d'actinides est d'autant plus faible que la masse de d�echets �a d�etruire
est faible.

Le fait que le taux de r�eaction d�epende de la section e�cace explique la di��erence entre
les deux spectres de l'ordre d'un facteur 20 : les sections e�caces en spectre rapide sont plus

faibles qu'en spectre thermique dans le même rapport. Notons que cette di��erence diminue

lorsque le ux est plus intense : facteur 27 �a 1014 n/cm2s qui n'est plus que 15 �a 1016 n/cm2s.
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Fig. 6.8: Rapport entre l'inventaire radiotoxique en spectre rapide pour chaque sc�enario et celui

du cycle ouvert en spectre thermique. Le premier pic est dû �a la pr�esence de 238Pu, obtenu

par d�ecroissance du 242Cm dans le cas du multirecyclage MOX. Les autres pics ne sont pas

pertinents car ils se situeront toujours en de�ca du niveau de l'uranium naturel. En e�et, une

fois le niveau de radiotoxicit�e �x�e par la masse des pertes de retraitement, la baisse naturelle de

l'inventaire radiotoxique, d'un facteur 100 entre 102 et 105 ans, conduira �a un niveau inf�erieur

�a celui de l'uranium initial.
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Fig. 6.9: La masse d'actinides �a l'�equilibre est approximativement inversement proportionnelle

au ux, puisque le taux de �ssion doit demeurer constant. Moins les d�echets contiennent de

plutonium, plus la masse est faible, malgr�e la d�egradation du caract�ere �ssile. Ce dernier aspect

est visible dans le rapport entre l'inventaire et la masse des d�echets �a d�etruire annuellement,

rapport qui crô�t avec le nombre de recyclages MOX.
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Fig. 6.10: L'inventaire en c�ur a le même comportement en spectre rapide qu'en spectre ther-

mique. La di��erence entre les deux provient des sections e�caces, entrâ�nant un �ecart d'un

facteur 20 entre les masses �a l'�equilibre. Notons par ailleurs que le changement de composition

isotopique des d�echets a un e�et moins important.
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Sc�enario Masse des pertes Taux d'incin�eration

(kg) B

cycle ouvert 49 21 %

MOX 1 38 20 %
MOX 2 33 18 %

multi MOX 19 18 %

Tab. 6.4: En �xant le niveau de l'inventaire radiotoxique �a 200 ans comme �etant �egal �a celui

de l'uranium naturel initial, nous pouvons d�eterminer les pertes massiques et donc le taux

d'incin�eration, compte tenu d'une e�cacit�e de retraitement. La pr�esence de 238Pu en quantit�e

importante conduit �a des taux d'incin�eration entre 2 et 3 fois plus �elev�es qu'en spectre thermique.

Spectre thermique Spectre rapide

Sc�enario Masse B Masse B

ouvert 159 7,6% 105 11%

MOX1 137 6,3% 89 9,5%
MOX2 125 5,5% 81 8,3%

multi MOX 109 3,6% 61 6,2%

Tab. 6.5: En �xant l'�epoque de retour au niveau de l'uranium naturel �a 500 ans, le taux d'incin�e-

ration est nettement diminu�e, cons�equence des baisses de l'inventaire radiotoxique (cf. �gures 6.4

et 6.8).

La raison en est la modi�cation de la composition isotopique en spectre thermique. Lorsque

le ux augmente, la teneur des isotopes lourds du curium croit. Leurs sections e�caces �etant
moins �elev�ees, il faut plus de masse pour conserver le taux de r�eaction. Ceci ne se produit pas
en spectre rapide car les valeurs des sections e�caces sont plus homog�enes 6.

Cette �evolution des sections e�caces en fonction des isotopes a aussi une inuence sur la
variation de l'inventaire en fonction du sc�enario. Alors que le rapport entre l'inventaire et la
masse de d�echets est de 2 pour le cycle ouvert en spectre thermique, il passe �a 3,6 pour le

multirecyclage MOX. Dans le cas du cycle ouvert, le m�elange initial tr�es �ssile limite la masse

de curium produit en favorisant la �ssion plutôt que la capture. Ce ph�enom�ene est aussi visible
en spectre rapide mais dans une moindre mesure.

Evoquons une cons�equence en spectre thermique de cet aspect : la puissance d�evelopp�ee
par unit�e de masse ira en d�ecroissant avec les sc�enarios. Ou encore, il faudra plus de masse

en multirecyclage qu'en cycle ouvert pour produire une puissance donn�ee. Le dernier cas, le

cycle ouvert, pr�esente donc l'avantage d'une concentration plus faible permettant une meilleure
thermalisation des neutrons. Nous reviendrons sur les calculs de concentration par la suite a�n
de cerner ce ph�enom�ene.

6. Voir l'analyse sur le combustible en pastille qui met en �evidence le ralentissement progressif de l'incin�eration
au fur et �a mesure que seuls demeurent les isotopes lourds du curium.
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6.1.3 Bilan neutronique

Le bilan neutronique est le second param�etre crucial pour caract�eriser les conditions de

fonctionnement d'un parc de r�eacteurs hybrides �a l'�equilibre. Les neutrons proviennent de la

�ssion et de la spallation (donc le faisceau, indirectement). Ils sont captur�es par (i) les actinides,

(ii) les produits �ssion issus de la �ssion, (iii) les produits de �ssion �a vie longue et (iv) les

captures parasites par les mat�eriaux de structure, le caloporteur et, en spectre thermique, le

mod�erateur. Nous allons passer en revue l'ensemble de ces points.

6.1.3.1 Les actinides

La �ssion des actinides produit � neutrons par �ssion. Une partie de ces neutrons est captur�ee

par les actinides directement. Sur les G + � disponibles initialement, il ne reste que G +DAct

(cf. �gure 3.15). Les �gures 6.11 et 6.12 donnent les valeurs de DAct pour chaque sc�enario.
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Fig. 6.11: Le bilan neutronique du m�elange �a l'�equilibre s'am�eliore avec le ux. L'e�et du

plutonium dans le cas du cycle ouvert est tr�es visible �a faible ux mais sature rapidement �a

l'inverse du sc�enario de multirecyclage MOX pour lequel l'impact de l' 241Am et de la �ssion du
242gAm est tr�es net et permet, �a tr�es haut ux, un bilan neutronique favorable.

Nous observons une baisse de la consommation de neutrons en fonction du ux qui s'explique

par une importance croissante des voies de capture et de �ssion par rapport aux voies de
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Fig. 6.12: Le bilan neutronique en spectre rapide suit les mêmes lois que pour le spectre ther-

mique, mais le sc�enario de multirecyclage MOX ne poss�ede pas de transition.

d�ecroissance. A ce titre, il est int�eressant de noter que les d�ecroissances qui permettent le
passage d'un noyau fertile �a un noyau �ssile sont rares : les d�esint�egrations � ne changent
pas le caract�ere �ssile - fertile du noyau, seules les d�esint�egrations � le permettent. Parmi les
principales voies de d�esint�egrations des actinides, seules les d�esint�egrations 233Pa ! 233U ,
239Np ! 239Pu, 250Cm ! 250Bk, 249Bk ! 249Cf et 251Bk ! 251Cf permettent le passage

d'un noyau fertile �a un noyau �ssile. Les autres d�ecroissances � transforment un noyau �ssile

en un noyau fertile, d�et�eriorant par l�a le bilan neutronique. R�eduire l'importance des voies de
d�ecroissance favorise la �ssion et permet de \consommer" moins de neutrons par �ssion. Ceci
explique aussi la saturation du bilan neutronique avec le ux. Saturation par ailleurs in�evitable

puisque la courbe est d�ecroissante et DAct > ��.
Dans le cas du spectre thermique et pour les faibles ux, l'utilisation de combustible MOX

d�egrade tr�es sensiblement le bilan neutronique, au demeurant tr�es d�efavorable, et ne permet pas

d'envisager un r�eacteur hybride. L'e�et est invers�e �a haut ux : le sc�enario de multirecyclage
MOX devient le meilleur producteur de neutrons. L'241Am alors pr�esent dans les d�echets en
quantit�es importantes provoque la �ssion du 242gAm dont la dur�ee de vie est de 16 heures

(cf. section 3.1.3.2). La transition commence au voisinage de 2; 5 1015 n/cm2s, s'ampli�ant

jusqu'�a quelques 1016 n/cm2s. Le même ph�enom�ene s'observe, dans une moindre mesure, pour

le sc�enario MOX2. Nous reviendrons plus loin sur les possibilit�es de diminuer la valeur du
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ux correspondant �a cette transition a�n de tirer pro�t de cette am�elioration sensible du bilan

neutronique.

Cette transition, qui ne concerne que le multirecyclage MOX, n'apparâ�t pas en spectre

rapide pour lequel l'ensemble des bilans neutroniques sont plus homog�enes : le cycle ouvert

est toujours plus producteur de neutrons. Et tous les sc�enarios ont des bilans neutroniques

favorables au-del�a de 1014 n/cm2s.

Nous notons deux di��erences entre les spectres :

1. une transition en spectre rapide, identique pour tous les sc�enarios, qui n'est pas visible

en spectre thermique, car elle se produit �a plus faible ux. Celle-ci s'explique aussi par la

comp�etition entre les d�ecroissances et les �ssions, qui est �a l'avantage des derni�eres pour

des ux �elev�es ;

2. le spectre rapide fournit au moins 0,7 neutrons par �ssion suppl�ementaire. Les bilans

neutroniques pour un ux de 1015 n/cm2s sont donn�es tableau 6.6.

Sc�enario Spectre thermique Spectre rapide

cycle ouvert -0,33 -1,10
MOX 1 -0,16 -0,98

MOX 2 -0,13 -0,95
multi MOX 0,22 -0,69

Tab. 6.6: Bilan neutronique pour un ux de 1015 n/cm2s. Le spectre rapide est nettement plus

producteur de neutrons.

Le bilan neutronique, actinides seuls, est extrêmement favorable dans le cas du spectre rapide
et semble plus limite en spectre thermique. Reste �a �evaluer les autres sources de captures
neutroniques a�n de savoir (i) si la marge du spectre rapide est n�ecessaire ou seulement un
confort et (ii) quels sont les sch�emas d'incin�eration qu'il est tout de même possible de r�ealiser

en spectre thermique.

6.1.3.2 Les PF

L'�evaluation des neutrons captur�es par les produits de �ssion suppose de disposer de la masse
des PF. A l'inverse des sch�emas en \once-through" pour lesquelles celle-ci est d�etermin�ee par la

uence, en retraitement continu, elle est arbitraire. En se donnant une limite sur la radiotoxicit�e,

nous avons pu d�eduire un taux d'incin�eration (cf. tableau 6.2 et 6.4). Nous pouvons alors relier
ce burn-up �a la consommation de neutrons :

DPF =< �PF > �0
mPF

MPF

� MAct

A
(6.3)

Cette relation prend en compte le nombre de captures par les produits de �ssion et le nombre

de �ssions dans les c�urs (les notations sont celles d�e�nies dans le chapitre 3 et A est la

masse de d�echets �a d�etruire par unit�e de temps). Pour traiter le cas d'un combustible solide,

il faut connâ�tre l'�evolution de la puissance a�n d'estimer la masse mPF de produits de �ssion
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Fig. 6.13: Avec les taux d'incin�eration obtenus tableaux 6.2 et 6.4, nous pouvons estimer le

nombre de neutrons, par �ssion, captur�es par les produits de �ssion : environ 0,1 neutron par

�ssion.

correspondant �a un taux d'incin�eration donn�e. Nous nous concentrerons donc sur le cas d'un
combustible liquide pour lequel mPF

mAct
= P 0

A0
= B

1�B
, d'o�u :

DPF = 2 < �PF > � B

1�B
� mAct �0

A
(6.4)

Avec les r�esultats des calculs d'inventaire, une section e�cace moyenne pour les produits de
�ssion et une valeur du taux d'incin�eration, nous pouvons estimer le nombre de neutrons cap-
tur�es par �ssion. La forme de l'�equation laisse pr�esager une variation proportionnelle au ux. Il
n'en est rien puisque la masse d'actinides est inversement proportionnelle au ux. La �gure 6.13

donne la variation deDPF avec le ux en prenant les taux d'incin�eration des tableaux 6.2 et 6.4.
Rappelons que le crit�ere retenu pour le calcul du burn-up �etait que l'inventaire radiotoxique
soit �egal �a celui de l'uranium naturel initial apr�es 200 ans.

L'�evolution de la consommation de neutrons est tr�es di��erente d'un spectre �a l'autre et fait
ressortir les variations de l'inventaire en actinides. En spectre rapide, DPF est d�ecroissante et

tend �a haut ux vers une valeur comprise entre 0,08 et 0,1 neutron par �ssion quelque soit le

sc�enario. En spectre thermique, les variations du produit mAct �0. A faible ux, les d�ecroissances

du curium permettent de produire du plutonium qui �ssionne. Cette voie perd de son importance
lorsque le ux augmente, la contrepartie �etant une augmentation des isotopes pairs du curium.

Il faut noter la baisse signi�cative pour le multirecyclage MOX apr�es 1016 n/cm2s dont l'origine

est identique �a la \transition" du bilan neutronique mise en �evidence �gure 6.11 : la �ssion de l'
242gAm devient pr�epond�erante. Nous retrouvons tout de même un faisceau de courbes toujours
inf�erieur �a 0,12 neutrons par �ssion.

L'ordre relatif des di��erents sc�enarios n'est pas non plus aussi clair que pr�ec�edemment. Il

r�esulte de la combinaison de l'inventaire et de la radiotoxicit�e, deux aspects en partie d�ecoupl�es

du probl�eme puisque le premier traite des sections e�caces et le second des dur�ees de vie des

isotopes.

Les consommations de neutrons par les produits de �ssion sont donc voisines pour les dif-
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f�erents sc�enarios. Sur les 3 neutrons disponibles par �ssion, il faudra en consacrer environ 3%

a�n de tol�erer un niveau su�sant de PF en c�ur pour limiter le nombre de retraitements et

ainsi avoir des pertes su�samment faibles pour que l'inventaire radiotoxique soit inf�erieur au

niveau de l'uranium naturel apr�es 200 ans.

6.1.3.3 Les PFVL

La premi�ere composante des produits de �ssion �evalu�ee, il peut être int�eressant de regarder

les marges n�ecessaires pour l'incin�eration des produits de �ssion �a vie longue.

La transmutation des produits de �ssion �a vie longue issus des r�eacteurs de puissance et

des incin�erateurs n�ecessite une consommation suppl�ementaire de neutrons (cf. formule 3.40).

Le nombre de noyaux Ni de l'isotope i �a l'�equilibre est donn�e par l'expression :

Ni =
1

< �
(c)
i > �0

� miN
Mi

(6.5)

dans laquellemi est la masse �a d�etruire annuellement etMi la masse molaire. La consommation

de neutrons peut alors s'�ecrire :

DPFV L;i = D�
mi

A

MAct

Mi

(6.6)

en ayant exprim�e le nombre de �ssions comme le nombre d'actinides �a d�etruire. Les valeurs de
DPFV L;i sont donn�ees dans le tableau 6.7 pour les trois principaux PFVL et pour chacun des
quatre sc�enarios de r�ef�erence en ne tenant compte que des PFVL produits par les r�eacteurs
de puissance. La destruction des PFVL produits par les incin�erateurs, en supposant les kilo-
grammes de PFVL par TWH�e identiques �a ceux des r�eacteurs industriels 7, conduit �a une masse

suppl�ementaire �a transmuter, �evalu�ee �a +18% pour le cycle ouvert, +13% pour le sc�enario MOX
1, +10% pour MOX 2 et +5.8% pour le multirecyclage MOX.

Isotope masse DPFV L

(t) cycle ouvert MOX 1 MOX 2 multirecyclage MOX
99Tc 1.08 0.20 0.28 0.36 0.65
129I 0.24 0.034 0.048 0.061 0.11
135Cs 0.56 0.076 0.11 0.14 0.25

Total 1.88 0.31 0.438 0.561 1.01

Tab. 6.7: Consommation de neutrons pour la transmutation des trois principaux produits de

�ssion �a vie longue issus des r�eacteurs de puissance. La destruction du 135Cs est un cas d'�ecole

puisqu'elle n�ecessite une s�eparation isotopique.

Les consommations de neutrons s'�echelonnent entre 0,03 et 0,65 neutrons par �ssion en

fonction de l'isotope et du sc�enario. La r�eduction de la masse des d�echets �a d�etruire explique
la hausse signi�cative des consommations de neutrons avec les sc�enarios car le nombre de

�ssions est r�eduit d'autant. Par ailleurs, la principale composante est due au techn�etium, �
64% des captures, si toute la masse est d�etruite. Il est en e�et toujours possible de n'incin�erer
qu'une fraction de ces d�echets en fonction des possibilit�es neutroniques ou d'une optimisation

7. Voir page 26 pour des indications sur la distribution des PFVL lors de l'incin�eration des d�echets nucl�eaires.
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du stockage. Nous pourrions refaire la même �etude pour les PFVL que pour les actinides a�n

de connâ�tre la masse �a d�etruire en fonction de l'inventaire radiotoxique r�esiduel.

Notons �nalement que les valeurs donn�ees pour le 135Cs le sont uniquement �a titre indicatif.

Son incin�eration sp�eci�que suppose une s�eparation isotopique. Cet isotope ne repr�esente que

10% du c�esium produit en r�eacteur [15].

6.1.4 Synth�ese

Nous disposons maintenant d'une �evaluation du bilan neutronique pour les r�eactions sur

les actinides, les PF et les PFVL. Il reste �a caract�eriser les pertes associ�ees aux fuites et aux

mat�eriaux supports (mat�eriaux de structure, caloporteur et �eventuellement mod�erateur dans

le cas du spectre thermique). Une �etude des r�eacteurs de puissance a permis de chi�rer cette

composante �a Dstruc+Dfuites = 0; 3 neutrons par �ssion [52, 73, 76]. Nous reviendrons sur cette

valeur lorsque nous utiliserons le mod�ele de c�ur sph�erique, mais nous pouvons d�ej�a avoir des

id�ees quant aux possibilit�es neutroniques des di��erents syst�emes : qu'est-il possible de faire dans

les meilleures conditions? Nous allons passer en revue chacun des sc�enarios et nous reviendrons

par la suite sur les autres param�etres tels que la puissance volumique ou la concentration.
Rappelons qu'une sous-criticit�e de 0,95 correspond approximativement �a G = 0; 16 et que
G = 0; 33 conduit �a keff = 0; 9.

Cycle ouvert Pour chaque sc�enario nous allons indiquer les ux correspondant aux sous-

criticit�e 0,9, 0,95 et au r�eacteur critique. Ceci dans deux cas : actinides seuls ou avec les PFVL.
Ce dernier cas correspond �a la prise en compte des trois isotopes 99Tc, 129I, 135Cs produits par
les r�eacteurs de puissance.

En spectre thermique, le bilan neutronique du cycle ouvert permet d'envisager l'incin�eration

�a la fois des actinides et des produits de �ssion �a vie longue. La destruction de ces derniers passe
bien �evidemment par des ux plus �elev�es a�n de pro�ter de l'am�elioration du bilan neutronique
avec le ux. Nous avons ainsi des valeurs particuli�eres 8 :

Thermique

�0 PFVL keff I (A)

5 1013 non 0,90 1,85

2 1014 non 0,95 0,90
2 1015 oui 0,90 1,85

3 1015 non 1 0
5 1016 oui 0,95 0,90

La puissance thermique dissip�ee par cette incin�eration est de 33; 7 GWth.

En spectre rapide, les marges neutroniques sont encore plus importantes et la destruction

8. L'intensit�e correspond �a l'ensemble des incin�erateurs et nous avons utilis�e �s = 30 et �� = 1.
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des PFVL ne n�ecessite pas un ux �elev�e.

Rapide

�0 PFVL keff I (A)

2 1013 non 1 0

1 1013 oui 0,90 1,85
4 1013 oui 0,95 0,90

1 1014 oui 1 0

La destruction des actinides seuls �a haut ux, �0 > 2 1013 n/cm2s, suppose que le r�eacteur

n'est pas optimis�e car, sinon, il serait sur-critique. Ceci peut se traduire soit (i) par un taux

d'incin�eration plus �elev�e, soit (ii) par des pertes neutroniques par fuites ou captures parasites

sup�erieures �a 0,3 neutrons par �ssion. Dans le premier cas, un burn-up sup�erieur conduit soit

�a une r�eduction de l'inventaire radiotoxique, dont nous savons d�ej�a qu'elle ne pr�esente que

peu d'int�erêt en comparaison de l'uranium appauvri et l'uranium de retraitement, soit �a un

besoin en retraitement moindre, ce qui repr�esente une ine�cacit�e compte tenu des rendements

d�ej�a atteints. Dans le second cas, la source neutronique �eventuelle ne contribue pas au bilan

neutronique de mani�ere essentielle, l'ensemble des neutrons qu'elle produit �etant perdu. Elle

n'aurait d'int�erêt qu'en terme de sûret�e pour maintenir un niveau de sous-criticit�e.

Sc�enario MOX1 L'incin�eration en spectre thermique des actinides peut s'e�ectuer avec des
sous-criticit�es raisonnables (keff > 0; 9). Par contre, la prise en compte des produits de �ssion
�a vie longue n'est pas possible. Les ux n�ecessaires sont sup�erieurs �a 1017 n/cm2s. Notons que
la transmutation du techn�etium et de l'iode avec une sous-criticit�e de 0,9 demande un ux de

2 1016 n/cm2s.

Thermique

�0 PFVL keff I (A)

4 1014 non 0,90 1,31

3 1015 non 0,95 0,64
2 1016 non 1 0

La puissance thermique dissip�ee est de 23; 9 GWth.

En spectre rapide, par contre, tous les sch�emas sont possibles mais les ux demeurent
relativement faibles, sauf au prix d'une ine�cacit�e, comme pour le sc�enario du cycle ouvert.

Rapide

�0 PFVL keff I (A)

1 1013 non 0,90 1,31
3 1013 non 0,95 0,64

7 1013 non 1 0

1 1014 oui 0,90 1,31
2 1014 oui 0,95 0,64

5 1014 oui 1 0

La prise en compte des PFVL suppose un ux 10 fois plus important que pour les actinides

seuls. Cet �ecart est plus important que pour le cycle ouvert car l'impact des PFVL crô�t avec les
sc�enarios en raison de la baisse de puissance des incin�erateurs : la masse de d�echets �a d�etruire

est plus faible.

On remarquera que l'incin�erateur n'est pas optimis�e pour des ux sup�erieurs �a 1015 n/cm2s.
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Sc�enario MOX2 Le spectre thermique est encore limit�e �a la destruction des actinides.

La transmutation du techn�etium et de l'iode �a keff = 0; 9 demande un ux de l'ordre de

3 1016 n/cm2s.

Thermique

�0 PFVL keff I (A)

6 1014 non 0,90 1,03

3 1015 non 0,95 0,50
1 1016 non 1 0

La puissance thermique dissip�ee est de 18; 8 GWth.

A l'inverse, le spectre rapide est toujours exc�edentaire en neutrons, permettant la transmu-

tation des PFVL. Le r�eacteur critique correspondant a un ux de 1015 n/cm2s, tr�es en de�ca des

r�ef�erences techniques habituellement prises pour les r�eacteurs rapides.

Rapide

�0 PFVL keff I (A)

1 1013 non 0,90 1,03
4 1013 non 0,95 0,50
8 1013 non 1 0

2 1014 oui 0,90 1,03
4 1014 oui 0,95 0,50
1 1015 oui 1 0

MultirecyclageMOX Ce sc�enario est le seul �a avoir des limites �a la fois en spectre thermique

et en spectre rapide. Ce n'est pas une nouveaut�e en thermique puisque même des sc�enarios plus
producteurs de neutrons ne pouvaient d�etruire les PFVL. Par contre, le ux rapide n�ecessaire
pour un keff de 0,9 est 4 10

16 n/cm2s.

Thermique

�0 PFVL keff I (A)

3 1015 non 0,90 0,58
6 1015 non 0,95 0,28

1 1016 non 1 0

L'incin�eration de tous les PFVL n'est donc pas possible. La destruction du techn�etium et

de l'iode peut se r�ealiser en spectre rapide avec une sous-criticit�e de 0,90 et un ux de 2 1015

n/cm2s. Une sous-criticit�e de 0,95 demande un ux sup�erieur �a 2 1016 n/cm2s.

Rapide

�0 PFVL keff I (A)

1 1014 non 0,90 0,58

2 1014 non 0,95 0,28

3 1014 non 1 0
4 1016 oui 0,90 0,58

La puissance thermique dissip�ee est de 10; 5 GWth.
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Ceci nous donne un aper�cu des possibilit�es d'incin�eration dans les deux spectres en fonction

du sc�enario des r�eacteurs de puissance, si les hybrides v�eri�ent la conditionDstruc+Dfuites = 0; 3.

Bien que ce ne soit pas n�ecessairement le cas pour les incin�erateurs, nous avons d�egag�e un

certain nombre de pistes int�eressantes qu'il conviendra de valider ou d'in�rmer en fonction des

caract�eristiques obtenues.

Plusieurs cas de �gure semblent prometteurs en spectre thermique :

{ cycle ouvert + PFVL sous un ux de 2 1015 n/cm2s au moins ;

{ MOX1 avec 3 1015 n/cm2s ;

{ MOX2 avec 3 1015 n/cm2s ;

{ multirecyclage MOX sous un ux de 3 1015 n/cm2s.

Le premier est le seul permettant la transmutation des produits de �ssion �a vie longue. Remar-

quons que les contraintes sur l'intensit�e et le nombre d'unit�es ne peuvent être satisfaite dans

ce cas : la sous-criticit�e est trop importante compte-tenu de la puissance et l'intensit�e serait

trop �elev�ee par unit�e si on se limite �a 10 incin�erateurs. Augmenter le ux n'est pas non plus

acceptable (�a l'inverse du spectre rapide). Avec les limites que nous nous sommes donn�es, le

spectre thermique ne permet la transmutation des PFVL pour aucun sc�enario.

En spectre rapide par contre, tous les sch�emas sont envisageables, sauf la transmutation de

tous les PFVL en multirecyclage MOX, comme nous l'avons d�ej�a signal�e. Mais ces sch�emas cor-
respondent �a des niveaux de ux faibles : �0 < 1015 n/cm2s. D'o�u deux solutions. Soit travailler
�a ces ux, mais il nous faut alors regarder les cons�equences sur tous les autres param�etres du
r�eacteur hybride (concentration d'actinides, taille de c�ur ...), soit avoir des ux plus �elev�es au
prix d'une \ine�cacit�e" neutronique au sens o�u une fraction non n�egligeable de ceux-ci seront

perdus a�n d'assurer le bilan global 9. Un seul sch�ema optimis�e ressort de cette �etude. Il s'agit
de l'incin�eration des d�echets du multirecyclage MOX avec la transmutation de l'iode et du
techn�etium sous un ux de 2 1015 n/cm2s.

Disposant d'un certain nombre de sch�emas d'incin�eration et avant de poursuivre plus avant
leur caract�erisation, il nous faut revenir sur la pertinence de l'approche �a l'�equilibre en �etudiant
la mise �a l'�equilibre.

6.2 La dynamique

L'�etude des conditions d'�equilibre repr�esente certes un int�erêt a�n de d�eterminer si l'objectif

peut être atteint, mais il serait incomplet sans une analyse de la vitesse de convergence. Faut-il
100 ans voire plus pour atteindre le r�egime d�ecrit? Et dans ce cas, la solution pr�esente-t-elle

un sch�ema viable?

Remarquons tout d'abord que l'�equilibre, bien qu'unique puisque enti�erement d�etermin�e par
les d�echets charg�es en continu en c�ur, peut être atteint plus ou moins rapidement suivant les

conditions initiales, �a savoir le chargement en d�ebut de vie de l'incin�erateur. Ces conditions sont
multiples et le propos n'est pas d'en faire une �etude exhaustive, par ailleurs impossible, mais de

regarder l'inuence d'un param�etre particulier : la masse du chargement initial. La composition

isotopique de celui-ci sera prise identique �a celles de d�echets �a d�etruire. Ainsi la vitesse de

9. Il est probable que l'on sait trouver des moyens pour les utiliser �a d'autres �ns comme la surg�en�eration
dans des couvertures ind�ependantes du c�ur, mais les complications techniques suppl�ementaires s'av�ereront
peut être r�edhibitoires.
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convergence d�ependra du sc�enario, du spectre, du ux et du rapport entre le chargement initial

et le chargement annuel.

Mais de quels param�etres doit-on assurer la convergence? Nous en avons retenu trois :

1. la puissance, repr�esentative du nombre de �ssions et donc de l'e�cacit�e de l'incin�eration

des actinides. Plus vite la puissance convergera, plus vite le r�eacteur pourra d�etruire la

production annuelle de d�echets. Ce param�etre intervient aussi dans le dimensionnement

des �echangeurs ce qui impose des contraintes quant �a sa plage de variation lors de la

convergence. Typiquement, la puissance ne peut exc�eder celle de l'�equilibre ;

2. le bilan neutronique, il traduit la convergence de la composition isotopique ainsi que

la possibilit�e du c�ur de maintenir la r�eaction nucl�eaire. Ici encore, les uctuations de D

sont limit�ees. Alors qu'un bilan transitoirement tr�es exc�edentaire en neutrons peut être

mâ�tris�e par des poisons neutroniques, une consommation excessive de neutrons suppose

des chutes de r�eactivit�e (qui auront des cons�equences sur les distributions spatiales de

diverses grandeurs comme la puissance volumique) et une r�eserve de puissance au ni-

veau de l'acc�el�erateur a�n de combler le d�e�cit en neutrons. Il demeure quelques moyens

pour compenser ces pertes transitoires de neutrons : ne mettre les PFVL qu'une fois la

convergence atteinte ou r�eduire la teneur des PF, toujours dans l'optique de d�egager des

marges ;
3. la masse, reli�ee �a la concentration d'actinides dans le c�ur. Les variations de celle-ci

n'ont pas des cons�equences aussi directement accessibles que les deux param�etres ci-
dessus. Citons simplement deux probl�emes. Le premier, trivial, est la limite de dissolution
des actinides dans un sel. Le second : lorsque la concentration diminue (�a volume de
c�ur constant), la proportion de captures parasites va augmenter. Nous n'aurons �even-
tuellement plus 0,3 neutrons par �ssion, mais plus, d'o�u des cons�equences sur le bilan
neutronique, entrâ�nant les mêmes m�ecanismes qu'une consommation momentan�ement

trop importante de neutrons. Par ailleurs, ceci peut avoir un e�et b�en�e�que en spectre
thermique puisque une concentration moins importante implique une meilleure thermali-
sation.

Nous allons donc regarder la convergence de ces param�etres en fonction de chaque spectre
pour deux sc�enarios : cycle ouvert et multirecyclage MOX.

6.2.1 Le spectre thermique

6.2.1.1 Cycle ouvert

Consid�erons un r�eacteur vierge sans actinides. Le chargement progressif du c�ur am�ene la
modi�cation de la composition isotopique du m�elange, de la puissance, ... En nous pla�cant �a
ux constant, celui-ci �etant suppos�e maintenu par l'acc�el�erateur et la r�eactivit�e du milieu, nous

pouvons �etudier la convergence des trois param�etres cit�es ci-dessus. La �gure 6.14 donne les

variations de ces param�etres en fonction du temps et pour di��erents ux.

Les premi�eres constatations �evidentes sont bien sûr une puissance �a l'�equilibre identique pour

tous les ux, car elle correspond �a la �ssion compl�ete des d�echets, une masse variant comme
l'inverse du ux et un bilan neutronique d'�equilibre s'am�eliorant avec le ux. Par ailleurs,

nous reconnaissons les transitions si caract�eristiques du spectre thermique, �a la fois sur le

bilan neutronique et sur la puissance. Ce pic, pour D et les ruptures de pente de la puissance
traduisent l'impact croissant du curium au fur et �a mesure de son accumulation, avant que
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Fig. 6.14: Dynamique de convergence en spectre thermique pour les d�echets du cycle ouvert.

La puissance et le bilan neutronique atteignent en quelques ann�ees leurs valeurs asymptotiques,

d'autant plus rapidement que le ux est �elev�e. Les particularismes du spectre thermique avec

l'importance du 244Cm sont visibles. Seule la masse converge en quelques dizaines d'ann�ees.
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l'apparition des isotopes �ssiles du curium n'am�eliore le bilan neutronique. Ce sont les mêmes

variations que nous avons d�ej�a constat�ees lors de l'�etude du combustible solide.

Le bilan neutronique, initialement tr�es favorable en raison de l'importante quantit�e de pluto-

nium dans les d�echets, se d�egrade nettement. Cette phase peut être compens�ee par des poisons

car le bilan est encore inf�erieur au niveau d'�equilibre. Lorsque la consommation de neutrons est

plus importante qu'�a l'�equilibre, il faut trouver une autre solution. La di��erence �D entre le

sommet du pic et la valeur d'�equilibre est d'au plus 0,06 neutron par �ssion, ce qu'il est possible

de g�erer en modulant la quantit�e de PFVL.

Mais, plus important, la vitesse de convergence de la puissance est de l'ordre de la dizaine

d'ann�ees et elle d�ecrô�t avec le ux : 11 ans pour un ux de 1015 n/cm2s, 3 ans �a 5 1015 n/cm2s.

Remarquons par ailleurs que le bilan neutronique converge sur la même �echelle de temps. Seule

la masse, toujours croissante, atteint son �equilibre bien apr�es. Ceci ce traduit, comme nous

l'avons indiqu�e, par une concentration croissante d'actinides dans le c�ur.

La vitesse de convergence d�epend a priori du rapport r entre la charge initiale et le char-

gement annuel. Il convient donc d'en faire une �etude. La �gure 6.15 indique l'e�et qu'il peut

avoir sur la puissance, le bilan neutronique et la masse.
Nous constatons qu'une quantit�e importante de plutonium initialement en c�ur n'am�eliore

pas la convergence du bilan neutronique et qu'elle conduit �a des uctuations importantes de
la masse et de la puissance. Avec une valeur r = 0; 1, seule la puissance est modi��ee. Elle est
importante au d�ebut en raison des �ssions du plutonium et d�ecrô�t car le chargement annuel ne

permet pas de maintenir le niveau de puissance, avant de recoller �a la courbe sans chargement
initial. Si la masse initiale est encore plus importante, r = 1, cet e�et se produit aussi sur la
masse et la puissance dissip�ee est bien trop importante.

Ceci nous conduit alors �a deux conclusions :

1. le spectre thermique s'accomode d'un chargement initial r�eduit et les temps de convergence

associ�es sont de quelques ann�ees pour un ux sup�erieur �a 1015 n/cm2s ;
2. la d�ecroissance de la puissance constat�ee pour r = 0; 1 laisse pr�esager d'une convergence

encore plus rapide si l'on adopte un sch�ema de chargement fonction du temps, �a savoir
alimenter le r�eacteur pendant les premi�eres ann�ees avec un chargement sup�erieur au char-
gement annuel �a l'�equilibre.

Nous indiquons ici cette derni�ere piste de r�eexion sans la poursuivre puisque les temps de

convergence constat�es nous permettent de valider l'�etude �a l'�equilibre.

6.2.1.2 Multirecyclage MOX

La solution exhib�ee pour le sc�enario de multirecyclageMOX en spectre thermique correspond
�a un ux de 3 1015 n/cm2s. Nous avons donc men�e les �etudes de convergence pour des ux voisins.

La �gure 6.16 donne les r�esultats.

Les constantes de temps de convergence pour la puissance et le bilan neutronique sont du
même ordre de grandeur qu'en cycle ouvert pour un ux �equivalent. Et pour un ux de 3 1015

n/cm2s, la convergence est assur�ee apr�es environ 5 ans. La masse est toujours le param�etre le
plus long �a atteindre l'�equilibre.

Nous retrouvons aussi la particularit�e de ce sc�enario : le bilan neutronique d�ecrô�t avec le

temps d'irradiation, cons�equence du caract�ere neutrophage des d�echets et de l'accumulation de

curium �ssile. La baisse de consommation de neutrons est tr�es importante puisque �D = 1; 6
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Fig. 6.15: Augmenter la masse initiale d'actinides en c�ur permet d'am�eliorer la convergence,

mais cette augmentation est limit�ee �a de tr�es faibles valeurs par la puissance en d�ebut d'irradia-

tion et l'e�et est alors relativement faible. La baisse de puissance associ�ee laisse pr�esager d'une

convergence encore meilleure pour un chargement fonction du temps.
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Fig. 6.16: La dynamique de convergence des d�echets du multirecyclage en spectre thermique

montre le même comportement qu'avec le cycle ouvert. Ici encore, le chargement initial n'a qu'un

e�et limit�e sauf �a le consid�erer fonction du temps. Par ailleurs, la baisse du bilan neutronique,

�D = 1; 6, impose la pr�esence d'un isotope �ssile pour d�emarrer les r�eactions nucl�eaires.
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neutrons par �ssion et ne peut donc en aucun cas être compens�ee par les moyens �evoqu�es

ci-dessus. La seule possibilit�e est d'incorporer un isotope �ssile aux d�echets lors des premiers

chargements, comme du plutonium militaire.

Par ailleurs, l'inuence du chargement initial se fait dans les mêmes conditions que le cycle

ouvert : la limite de puissance en d�ebut d'irradiation impose r < 0; 35 et l'impact sur le bilan

neutronique et la masse est faible. La variation de puissance diminue au d�ebut avant de suivre

l'�evolution \normale" sans chargement initial, comme pour le cycle ouvert.

6.2.2 Le spectre rapide

Nous avons vu que la convergence �etait relativement rapide en spectre thermique, le transi-

toire �etant d'autant plus court que le ux est �elev�e et qu'il ne fallait pas de chargement initial.

Qu'en est-il en spectre rapide?

6.2.2.1 Le cycle ouvert

Les r�esultats pour le cycle ouvert en spectre rapide sont donn�es �gure 6.17. On constate
que tous les param�etres augmentent continuellement avec le temps d'irradiation, ce qui di��ere

du spectre thermique en ce qui concerne la consommation de neutrons. L'explication provient
toujours de la plus grande homog�en�eit�e des sections e�caces en spectre rapide. Nous remarquons
aussi que la vitesse de convergence augmente avec le ux, mais que celle-ci est assez lente pour
des ux inf�erieurs �a 5 1015 n/cm2s. Pour ce dernier, il faut plus de 30 ans avant d'atteindre
l'�equilibre en puissance et en masse.

Or, les sch�emas d'incin�eration �a l'�equilibre donnaient pour un r�eacteur optimis�e �a l'�equilibre,
des ux nettement plus faibles pour lesquels les temps de convergence sont tels que le tran-
sitoire a plus d'importance que l'�equilibre. Se pr�esentent alors les deux solutions habituelles :

(i) construire un r�eacteur non optimis�e dont le bilan neutronique, d'un point de vue usage des
neutrons, est tr�es mauvais et (ii) modi�er le chargement initial pour am�eliorer la convergence.

Modi�er le rapport entre le chargement initial et le chargement annuel conduit aux mêmes

constatations qu'en spectre thermique (cf. �gure 6.18). Commencer en d�ebut de vie des r�eac-
teurs avec 5 fois le chargement annuel (r = 5), soit 66 tonnes d'actinides, permet de maintenir
la puissance �a 15% de sa valeur d'�equilibre pendant l'ensemble du transitoire et le bilan neutro-

nique converge en quelques ann�ees. Seule la masse met toujours plus de 30 ans pour atteindre
sa valeur d'�equilibre (la valeur initial est de 30% inf�erieure �a la masse d'�equilibre). Les cons�e-

quences se traduisent alors sur la concentration du combustible. Les transitoires observ�es sont
voisins pour les deux spectres, si ce n'est la diminution de la masse en spectre thermique qui

n'a pas lieu ici.

Finalement, comme pour le spectre thermique, la solution d'un chargement fonction du

temps pourrait permettre de raccourcir encore le temps de convergence, essentiellement celui

de la masse. En e�et, le chargement annuel n'est pas su�sant pour �eviter la baisse de puissance
pendant les cinq premi�eres ann�ees.

6.2.2.2 Le multirecyclage MOX

Pour l'incin�eration des d�echets issus du multirecyclage MOX, dont les r�esultats sont donn�es
�gure 6.19, nous observons, outre que les temps de convergence d�ependent du ux, que le
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Fig. 6.17: La convergence en spectre rapide est plus lente et des d�elais raisonnables supposent

un ux �elev�e au prix d'un r�eacteur qui ne soit pas optimis�e comme un r�eacteur industriel.
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Fig. 6.18: A l'inverse du spectre thermique, le chargement initial a ici une importance d�eter-

minante puisqu'il permet d'am�eliorer la convergence de l'ensemble des param�etres. Il constitue

pr�es de 70% de la masse �a l'�equilibre pour un ux de 5 1015 n/cm2.
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Fig. 6.19: Le multirecyclage MOX en spectre rapide pr�esente les mêmes inconv�enients qu'en

spectre thermique vis-�a-vis du bilan neutronique, sans b�en�e�cier des avantages d'un chargement

initial important mis en �evidence avec le cycle ouvert.
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syst�eme met plus de 30 ans pour atteindre l'�equilibre �a 5 1015 n/cm2s, soit dans les mêmes

d�elais que le cycle ouvert.

La solution pr�econis�ee pour les cas pr�ec�edents pr�esente une particularit�e dans ce cas pr�ecis :

si le chargement initial est trop important, la puissance et la masse augmentent au dessus des

valeurs asymptotiques avant de diminuer et le bilan neutronique devient momentan�ement plus

favorable qu'�a l'�equilibre. La pr�esence d'une grande quantit�e de d�echets fertiles explique ces

transitoires : la production d'isotopes �ssiles et leur �ssion demandent un d�elai �a cause des

sections e�caces faibles du spectre rapide. Ceci limite le chargement initial �a r = 5.

Ce proc�ed�e am�eliore la convergence mais les gains ne sont pas aussi importants qu'avec le

cycle ouvert et un chargement fonction du temps, possible avec un sel fondu, est n�ecessaire si

l'on souhaite atteindre l'�equilibre en une dizaine d'ann�ees tout au plus.

Remarquons aussi que la d�egradation du bilan neutronique est tr�es importante : �D � 3; 5.

L'ajout de plutonium �ssile pendant les premi�eres ann�ees est donc une n�ecessit�e, ce qui va

modi�er la distribution temporelle de puissance et donc limiter le chargement initial, retardant

�a son tour la convergence.

L'incin�eration du multirecyclage MOX en spectre rapide semble conduire �a des probl�emes

sp�eci�ques qui ne permettent pas d'envisager une convergence dans des d�elais raisonnables.
La seule solution serait de partir d'un combustible ayant une composition isotopique proche de
l'�equilibre,mais ceci suppose des s�eparations isotopiques pour des dizaines de tonnes d'actinides,
donc di�cilement envisageables.

L'analyse des rythmes de convergence fait ressortir plusieurs points :

{ les temps de mise �a l'�equilibre peuvent, moyennant une strat�egie de chargement ad�equate,
être r�eduits �a moins d'une dizaine d'ann�ees en spectre thermique et en rapide. Le premier,
�a cause de ses sections e�caces plus �elev�ees, convergera l�eg�erement plus rapidement. Seul
le multirecyclage MOX en spectre rapide sort de ce cadre ;

{ la convergence en masse est l'�el�ement le plus d�elicat et, bien qu'il ne se r�epercute que sur
la concentration des actinides, son impact est, �a ce stade, di�cilement quanti�able ;

{ plus le ux augmente, plus la convergence est rapide. Ce crit�ere permet donc de faire un

choix sur les ux en spectre rapide et les ux �elev�es seront pr�ef�er�es au prix d'un r�eacteur
moins optimis�es neutroniquement ;

{ les strat�egies de chargement sont sp�eci�ques pour les deux spectres. Alors que le spectre

thermique s'accomode d'un chargement initial minimal (r = 0; 1) n'ayant d'impact que

sur la puissance, le spectre rapide n�ecessite au d�ebut de l'irradiation la pr�esence d'une

fraction importante de sa masse d'�equilibre (r = 5, soit � 70% de l'inventaire �nal 10), ce
qui se traduit par des am�eliorations de convergence de l'ensemble des param�etres.

Nous sommes maintenant en mesure de mieux appr�ecier les limites de l'�etude �a l'�equilibre,

qui semble pertinente pour la plupart des sc�enarios. Il nous faut donc poursuivre sur la carac-

t�erisation compl�ete des r�eacteurs hybrides.

10. Les valeurs de r ne sont pas directement comparables car les ux di��erent d'un facteur 5 entre les deux
spectres.
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L'�etude du bilan neutronique, en supposant les pertes dues aux fuites et aux mat�eriaux de

structure identiques �a celles des r�eacteurs de puissance, a fait ressortir des sch�emas d'incin�e-

rateurs �a haut ux en thermique et �a bas ux en rapide. Il convient maintenant de calculer

plus pr�ecis�ement les c�urs en utilisant le mod�ele sph�erique d�evelopp�e section 3.4. Ceci doit

nous permettre d'appr�ecier les concentrations d'actinides et donc de d�eterminer les conditions

d'application des hypoth�eses de spectre neutronique.

Le mod�ele sph�erique �a un groupe repose sur la r�esolution analytique de l'�equation de di�usion

dans un c�ur �a trois zones : une cible de spallation, un massif sous-critique contenant les

actinides et un r�eecteur. Les param�etres ind�ependants sont le ux �0, le taux d'incin�eration,

la quantit�e de produits de �ssion �a vie longue, l'intensit�e et le nombre d'unit�es. La seule variable

libre, le rayon, est d�etermin�ee par une �equation implicite imposant que le ux moyen calcul�e soit

�egal au ux de d�epart �0. Nous acc�edons ainsi �a la concentration et �a la distribution spatiale de

la puissance. Il reste quelques param�etres ajustables comme le rayon de la cible de spallation

et l'alb�edo du r�eecteur sur lesquels nous reviendrons bri�evement.

Rappelons rapidement la d�emarche logique qui nous a permis de quanti�er l'incin�eration des
d�echets. Dans un mod�ele de retraitement en continu, la composition isotopique des actinides
atteint un �equilibre caract�eris�e par un inventaire radiotoxique, un inventaire massique et un

bilan neutronique. Imposer une limite �a la radiotoxicit�e des d�echets du retraitement �xe une
masse maximale des pertes, donnant �a son tour la teneur minimale en produits de �ssion dans
le c�ur pour une e�cacit�e chimique donn�ee. En e�et, plus le taux d'incin�eration est faible, plus
le nombre de retraitements est grand, plus les pertes sont �elev�ees. Cet arbitrage sur l'inventaire
radiotoxique conditionne donc l'un des cinq param�etres du mod�ele : le burn-up.

Le bilan neutronique doit alors être r�e�evalu�e pour tenir compte de ces produits de �ssion
issus des actinides. La marge neutronique restante se r�epartit entre les PFVL et les pertes
par fuites et par captures parasites. Une hypoth�ese sur ces derni�eres permet de d�eduire le ux

minimal de fonctionnement du r�eacteur puisque le bilan neutronique s'am�eliore avec le ux.

Nous pouvons donc reprendre l'�etude des sch�emas d'incin�eration pour les di��erents sc�enarios

a�n de pr�eciser les caract�eristiques des r�eacteurs.

6.3.1 Spectre thermique

Le spectre neutronique de r�ef�erence a �et�e calcul�e grâce �a un massif de graphite contenant

du 239Pu pour maintenir la sous-criticit�e �a 0,95. Le m�elange d'actinides et de produits de
�ssion calcul�e �a l'�equilibre est donc dilu�e dans la deuxi�eme couche du mod�ele sph�erique. Nous
avons pr�ef�er�e �a ce stade nous contenter d'une �etude avec du graphite plutôt qu'un m�elange

graphite - sel fondu car : (i) la proportion relative de graphite et de sel d�epend des conditions

de thermalisation donc de la concentration d'actinides, dont nous ne disposons pas encore et

(ii) le sel reste encore �a d�eterminer.

Cette approximation va nous permettre de tracer les grandes lignes (quel spectre pour quels

d�echets) et les caract�eristiques principales des incin�erateurs. Il conviendra alors de pr�eciser la

con�guration exacte au voisinage de ces solutions potentielles.
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Fig. 6.20: Le ux et l'intensit�e ont des e�ets contraires sur la taille des c�urs. Quand le ux

augmente le rayon diminue, alors qu'il augmente pour une intensit�e plus �elev�ee. Il s'agit ici des

incin�erateurs �a spectre thermique adapt�es �a la transmutation des d�echets du cycle ouvert, avec

un taux d'incin�eration de 10%.

6.3.1.1 Le cycle ouvert

Notre analyse succincte du bilan neutronique a mis en �evidence une solution int�eressante
pour l'incin�eration des d�echets du cycle ouvert. Il s'agit d'un parc d'incin�erateurs ayant un ux
de 2 1015 n/cm2s avec une sous-criticit�e de 0,9 et des acc�el�erateurs avec une intensit�e totale

de 1,85 A. Ce parc d�etruit l'ensemble des actinides et les produits de �ssion �a vie longue. Les
pertes sont �a hauteur de 120 kg par an, permettant de rejoindre le niveau de l'uranium naturel
apr�es 200 ans de stockage.

Malheureusement, les contraintes technologiques que nous imposons (cf. section 2.3.3), dans
ce cas le nombre d'unit�es (n < 10) et l'intensit�e de l'acc�el�erateur de chaque r�eacteur (I < 100

mA), ne permettent pas de retenir cette solution. Il faudrait rechercher un ux plus �elev�e pour
am�eliorer le bilan neutronique. Nous avons montr�e qu'il faudrait des ux sup�erieurs �a 5 1016

n/cm2s, nettement sup�erieurs aux possibilit�es techniques actuellement disponibles. Il faut tout

de même �etudier l'incin�eration des actinides seuls.

Les contraintes Nous allons passer en revue les principales contraintes pour examiner les

limites qu'elles imposent sur les param�etres de base de la d�emarche : le ux, l'intensit�e et
le nombre d'unit�es 11. Remarquons avant tout que la contrainte sur la puissance totale d'un
incin�erateur (Pth < 4; 5 GWth) nous conduit �a envisager 8, 9 ou 10 unit�es uniquement.

Examinons tout d'abord un parc d'incin�erateurs de 10 r�eacteurs. Nous prenons comme cas

de r�ef�erence une cible de spallation de 20 cm de rayon et un r�eecteur avec un alb�ebo de 0,95.

Les contraintes sur les dpa et sur le facteur de forme sont lev�ees compte-tenu du combustible
liquide.

La premi�ere contrainte est le rayon du c�ur. Sa variation en fonction de l'intensit�e et du ux

11. Le taux d'incin�eration et la quantit�e de PFVL �a d�etruire sont d�ej�a d�etermin�es.
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est illustr�ee �gure 6.20. Nous remarquons, comme nous l'avons d�ej�a indiqu�e (cf. section 3.4.4),

que le rayon augmente avec l'intensit�e. Ceci se con�coit assez facilement en explicitant la moyenne

du ux sur le c�ur : si le ux est plus �elev�e proche de la cible de spallation, en raison de la plus

forte intensit�e, il est n�ecessaire d'inclure des zones �a plus faibles ux, donc d'�etendre le c�ur,

a�n de maintenir un ux moyen constant (cf. expression 3.74).

Le même raisonnement permet de comprendre pourquoi travailler �a un ux plus �elev�e

conduit �a des rayons plus faibles. Pour une intensit�e de 40 mA par unit�e, on passe progres-

sivement de 3,40 m �a 2,36 m puis 1,51 m lorsque le ux moyen est pris �egal �a �0 = 1015,

3 1015 et 1016 n/cm2s respectivement. En imposant une taille maximale de 3 m�etres aux c�urs,

nous en d�eduisons une relation entre le ux et l'intensit�e. Nous y reviendrons plus en d�etail,

mais notons que les ux neutroniques n�ecessaires pour v�eri�er la condition R < 3 m�etres sont

sup�erieurs �a 1015 n/cm2s.
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Fig. 6.21: Alors que la puissance volumique moyenne d�ecrô�t quand l'intensit�e augmente, n'im-

posant par l�a pas de contrainte forte sur le dimensionnement sauf �a tr�es haut ux, la puissance

volumique maximale augmente avec l'intensit�e et le ux. Plus l'intensit�e est �elev�ee, plus le ux

doit être faible pour maintenir la puissance volumique en de�ca d'une limite donn�ee.

La deuxi�eme contrainte concerne la distribution de puissance : la puissance volumique maxi-
male (pmax < 800 W/cm3) et la puissance volumique moyenne (pmoy < 500 W/cm3). Les varia-

tions de ces deux param�etres en fonction de l'intensit�e et du ux sont indiqu�ees �gure 6.21. La

puissance volumique maximale est proportionnelle au produit de la concentration des actinides

et du ux �a la fronti�ere cible de spallation - c�ur sous-critique 12. Quand l'intensit�e augmente,

la concentration diminue comme nous l'avons vu (le rayon augmente), mais le ux ponctuel
augmente. On constate que dans la gamme d'intensit�es qui nous int�eresse, la r�esultante de ce

produit est une fonction croissante 13. Par ailleurs, une augmentation du ux moyen conduit

12. La puissance volumique est en fait le produit de la section e�cace moyenne de �ssion, de la concentration,
du ux et de l'�energie lib�er�ee par �ssion. Parmi ces param�etres, seulement deux varient de mani�ere importante :
la concentration et le ux, d'o�u l'abus de langage pour se concentrer sur les ph�enom�enes essentiels.
13. Si l'intensit�e augmente encore, la puissance volumique maximale �nit par diminuer. En e�et, la diminution

de concentration, qui varie en 1/R3, l'emporte sur la hausse du ux, proportionnelle �a l'intensit�e.
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�a une hausse de la puissance volumique. Pour chaque ux nous disposons donc d'une inten-

sit�e maximale correspondant �a cette contrainte. Notons que cette contrainte nous am�ene �a une

relation d�ecroissante entre l'intensit�e maximale et le ux maximal, qui doit se combiner avec

la relation croissante obtenue grâce �a la contrainte sur le rayon pour d�elimiter un domaine de

possibilit�es.

La puissance moyenne d�ecrô�t quand l'intensit�e augmente ou quand le ux moyen diminue.

En e�et, la premi�ere variation provient du fait que la puissance moyenne est le produit de la

concentration par le ux moyen et une intensit�e plus �elev�ee entrâ�ne une baisse de la concen-

tration, alors que le ux moyen est, dans notre d�emarche, constant. Pour la deuxi�eme, il faut

tenir compte de la variation de la concentration en fonction du ux. Nous y reviendrons. No-

tons que ces courbes permettent de r�epondre en partie �a l'alternative �evoqu�ee dans le mod�ele

des ux de mati�eres sur l'inuence d'une augmentation du ux (cf. section 3.3.2.3) : volume

constant ou concentration constante? En�n, les valeurs obtenues pour la puissance volumique

moyenne sont loin des contraintes technologiques que nous nous imposons. D'o�u des facteurs

de forme, pmax=pmoy , tr�es importants et croissants avec l'intensit�e, ce qui est directement reli�e

�a l'augmentation concommitante de la sous-criticit�e.

La troisi�eme contrainte concerne la sous-criticit�e de l'incin�erateur : keff 6 0; 98. Nous im-
posons que la marge de s�ecurit�e soit su�sante pour pallier tous les probl�emes de neutrons
retard�es, manque de contre-r�eactions ... La marge correspondante n'est pas encore enti�erement
caract�eris�ee, mais la valeur de 0,98 doit permettre d'obtenir des ordre de grandeur signi�catifs.

En raison de la relation entre la puissance de chaque incin�erateur, l'intensit�e et la sous-criticit�e
(cf. expression 3.44), ceci conduit �a une limite inf�erieure pour l'intensit�e de l'acc�el�erateur. Cette
limite se calcule avec le mod�ele sph�erique a�n de tenir compte de l'importance �� de la source
(cf. formule 3.44).

L'ensemble de ces contraintes conduit �a un domaine autoris�e dans l'espace (�0; I) repr�esent�e
�gure 6.22. La taille des c�urs nous donne une limite inf�erieure pour le ux et la sous-criticit�e
une limite inf�erieure pour l'intensit�e. La puissance volumique maximale ferme le domaine. Cette
r�egion du plan permet de caract�eriser le parc d'incin�erateurs moyennant des arbitrages pour
choisir entre toutes les solutions du domaine 14. Par ailleurs, un choix di��erent du niveau de
chaque contrainte modi�era la r�egion du plan autoris�ee :

{ une diminution du rayon maximal d�ecale la courbe de contrainte vers la droite ;
{ une augmentation de la sous-criticit�e d�eplace la courbe \contrainte keff" vers le haut ;
{ une baisse de la puissance volumique maximale provoquera l'abaissement de la courbe

\contrainte pmax" ;

Plus les contraintes sont s�ev�eres, plus le domaine autoris�e se r�eduira. Notons que la contrainte

sur la puissance volumique moyenne n'apparâ�t pas ici car les puissances sont toujours bien
inf�erieures �a la limite. Si cela n'�etait plus le cas, cette contrainte conduirait �a une relation

croissante entre l'intensit�e et le ux, comme la contrainte sur le rayon (cf. �gure 6.21), mais
la demi-plan que cela autorisera sera �a gauche de la courbe et non �a droite comme c'est le cas

pour le rayon.

Cette analyse des contraintes montre quels parcs d'incin�erateurs il est possible d'envisager

comte-tenu des hypoth�eses de spectre. Il nous faudra bien �evidemment revenir sur la coh�erence

14. Un de ces arbitrages est bien �evidemment la coh�erence du sch�ema de calcul, nous y reviendrons.
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Fig. 6.22: Les huit contraintes principales permettent de d�elimiter un domaine du plan (�0; I).

Trois de ces contraintes n'apparaissent pas, la puissance par unit�e, le nombre maximal d'unit�es et

la puissance moyenne, car soit elles sont incorpor�ees dans la repr�esentation - les deux premi�eres

-, soit elles n'ont aucune cons�equence - la derni�ere. Ce domaine permet de d�eterminer le parc

d'incin�erateur, comte-tenu d'arbitrages strat�egiques, qu'il convient de construire pour d�etruire

les d�echets du cycle ouvert avec un retour de l'inventaire radiotoxique au niveau de l'uranium

naturel apr�es 200 ans de stockage.
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globale de notre sch�ema de calcul pour valider nos hypoth�eses. Le point essentiel r�eside dans le

r�ealisme du spectre. Pour poursuivre, nous avons besoin de la concentration d'actinides dans le

c�ur a�n d'�evaluer les conditions exactes de thermalisation des neutrons.
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Fig. 6.23: La concentration des actinides dans le c�ur d�ecrô�t lorsque l'intensit�e ou le ux

augmente. Les concentrations varient avec l'intensit�e entre 0,01 et 0,03 g/cm3 et d'au plus

15% avec le ux. Plus elle sera faible, meilleures seront les conditions de thermalisation. On

privil�egiera donc les solutions �a haute intensit�e et faible ux du domaine autoris�e.

La variation de la concentration des actinides en fonction du ux et de l'intensit�e est illustr�ee
�gure 6.23. Plus l'intensit�e est �elev�ee plus la concentration diminue, cons�equence de l'augmen-
tation du rayon du c�ur. Et la concentration augmente avec le ux. Dans ce cas, il s'agit d'un
compromis entre la diminution de l'inventaire en actinides et la diminution du rayon a�n de

moyenner sur des volumes �a haut ux. Les �ecarts entre les ux restent faibles : entre 5 et 15%
d'�ecart pour les di��erents ux suivant l'intensit�e.

Nous n'exploiterons pas ces r�esultats ici car, d'une part, l'analyse sera g�en�erique �a tous
les sc�enarios et, d'autre part, les conclusions que nous pourrons en tirer nous entrâ�neraient
trop loin de notre propos pour l'instant. Nous y reviendrons. Indiquons simplement que plus

la concentration est faible, plus les conditions de thermalisation seront meilleures. Il est donc
naturel de privil�egier �a ce stade les solutions �a faible ux et haute intensit�e du domaine autoris�e

(intersection \contrainte pmax" { \contrainte R" sur la �gure 6.22).

Inuence de la taille de la source et de l'alb�edo Nous avons mis en �evidence l'inuence

des di��erentes contraintes dans un cas de r�ef�erence : 10 unit�es, cible de spallation de 20 cm de

rayon et un alb�edo de 0,95. Etudions l'impact de ces deux derniers param�etres.

Construire une cible de spallation plus volumineuse permet de relacher certaines contraintes

de puissance. En e�et, puisque les zones �a tr�es haut ux proches de la cible de spallation
ne sont plus int�egr�ees dans la moyenne, le rayon du c�ur diminue a�n de conserver un ux

moyen constant. La puissance volumique maximale est plus faible et ce d'autant plus que la
sous-criticit�e est importante : plus l'intensit�e est �elev�ee, plus le ux est \piqu�e" au centre.

La puissance volumique moyenne d�ecrô�t aussi. Le coe�cient de multiplication reste �a peu

pr�es semblable, puisqu'il est presque enti�erement d�etermin�e par la sous-criticit�e, elle-même
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Fig. 6.24: Une cible de spallation plus �etendue limite l'augmentation du rayon et de la puis-

sance volumique maximale avec l'intensit�e, mais concentre davantage les actinides. A l'inverse,

un meilleur r�eecteur dilue les actinides en augmentant le rayon et abaisse aussi la puissance

volumique. Pour retrouver les mêmes conditions de concentration tout en abaissant les para-

m�etres de puissance, il faut �a la fois �etendre la source et am�eliorer le r�eecteur. La solution

Rs = 30 cm et � = 0; 975 a la même concentration que la solution de r�ef�erence, pour 70 mA,

tout en diminuant la puissance volumique maximale d'un facteur 2.
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Fig. 6.25: Plus le nombre d'unit�es est limit�e, plus les contraintes sont importantes. La sous-

criticit�e impose des intensit�es plus �elev�ees, le rayon n�ecessite des ux plus importants et la

puissance volumique maximale est d�epass�ee si l'intensit�e et le ux ne sont pas diminu�es.

conditionn�ee par l'intensit�e. En�n, seule la concentration varie dans le mauvais sens, puisqu'elle
augmente quand la cible de spallation est �etendue.

L'inuence de la qualit�e du r�eecteur est toute autre. Nous observons, pour un alb�edo sup�e-
rieur �a 0,95, cas de r�ef�erence, une augmentation de la taille du c�ur : toujours pour maintenir

un ux moyen constant. La concentration diminue donc, entrâ�nant une baisse de la puissance
volumique moyenne et de la puissance volumique maximale.

A�n de tirer pro�t des baisses de puissance auxquelles ces param�etres conduisent sans d�egra-
der le spectre (donc sans augmentation de concentration), il est possible d'augmenter simulta-
n�ement la cible de spallation et l'alb�edo du r�eecteur. Les variations que nous venons de mettre

en �evidence sont illustr�ees �gure 6.24. Compte-tenu des valeurs industrielles de l'alb�edo [27],
nous conserverons les valeurs de r�ef�erence pour la suite de l'�etude, mais ces remarques d�egagent
une piste possible pour l'am�elioration des r�eacteurs hybrides �a spectre thermique.

Cas d'un parc �a 8 unit�es Nous avons �etudi�e les di��erentes con�gurations en fonction de

tous les param�etres, sauf le nombre d'unit�es. L'incin�eration des d�echets du cycle ouvert, compte-

tenu des contraintes de puissance totale et du nombre d'incin�erateurs, peut se concevoir avec
8, 9 ou 10 unit�es. Examinons le passage de 10 �a 8 r�eacteurs (cf. �gure 6.25).

Premi�ere constatation : l'intensit�e minimale, due �a la contrainte sur la sous-criticit�e, est plus
�elev�ee pour 8 unit�es. C'est la cons�equence de la puissance plus importante de chaque installation

(cf. formule 3.44). Les c�urs sont aussi plus grands �a ux et intensit�e �egaux. La courbe de la
contrainte se d�eplace donc vers la droite : il faut soit augmenter le ux, soit diminuer l'intensit�e

pour retrouver un c�ur plus petit (cf. �gure 6.20). La puissance volumique maximale est aussi

plus importante dans les mêmes conditions, ce qui impose de diminuer soit le ux, soit l'intensit�e,
d'o�u le d�ecalage observ�e.

Notons que les concentrations obtenues sont voisines dans les deux cas, 10 ou 8 unit�es. On
privil�egiera toujours le coin sup�erieur gauche du domaine autoris�e a�n de diluer le plus possible
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les actinides.

6.3.1.2 Le sc�enario MOX1

L'�etude du cyle ouvert nous a permis de d�egager une r�egion de l'espace �a 5 dimensions

susceptible de remplir l'objectif d'incin�eration. De la même mani�ere, nous pouvons examiner le

sc�enario MOX1. La solution �elabor�ee lors de notre description succincte du bilan neutronique

correspond �a un taux d'incin�eration de 8,8% et ne permettait pas la transmutation des PFVL.

La contrainte sur la puissance de chaque unit�e nous am�ene �a regarder les con�gurations ayant

entre 5 et 10 incin�erateurs.

L'analyse d'une con�guration avec 10 unit�es indique que la transmutation des d�echets issus

du sc�enario MOX1 avec des r�eacteurs hybrides n'est pas acquise compte-tenu des contraintes

impos�ees (cf. �gure 6.26). En e�et, la sous-criticit�e impos�ee n�ecessite des intensit�es sup�erieures

�a 26 mA, pour lesquelles la puissance volumique maximale est bien trop importante : il n'y a

aucun domaine compatible pour toutes les contraintes. Notons que la contrainte sur le rayon

est superue ici.

Pour bien comprendre le m�ecanisme, revenons sur la relation entre le ux et l'intensit�e ob-
tenue grâce �a la contrainte sur la puissance volumique maximale. Dans le cas du cycle ouvert,
nous avons mis en �evidence une relation d�ecroissante entre ces deux param�etres. Mais aucun
argument physique ne permet de laisser penser que la relation est n�ecessairement de ce type.

Premi�erement, une augmentation d'intensit�e peut conduire soit �a une hausse de la puissance
volumique, soit �a une baisse. La puissance maximale r�esulte du produit du ux �(Rs), �a l'in-
terface cible de spallation { massif sous-critique, par la concentration. Le premier terme est
proportionnel �a l'intensit�e et le second �a 1/R3, le rayon augmentant avec l'intensit�e. L'�etude
d�etaill�ee de ce produit montre que l'�evolution en fonction de l'intensit�e de la puissance volu-

mique maximale peut être croissante �a faible intensit�e, mais est toujours d�ecroissante �a forte
intensit�e. La valeur exacte de cette transition d�epend de tous les autres param�etres. La courbe
de la contrainte, repr�esent�ee �gures 6.22 et 6.26, poss�ede donc une \image miroir" �a tr�es forte
intensit�e.

Deuxi�ement, l'inuence du ux sur cette puissance volumique n'est pas monotone. Dans le

cas du cycle ouvert, nous avons mis en �evidence une relation croissante (cf. �gure 6.21). Pour
le sc�enario MOX1, la relation est d'abord d�ecroissante puis croissante. Les explications sont
�a rechercher dans le bilan neutronique et l'inventaire �a l'�equilibre, mais aussi dans le niveau
d'approximation de la d�emarche : les sections e�caces sont uniques et ne d�ependent pas de la

concentration (c'est l'objet de la coh�erence que de v�eri�er la pertinence des solutions mises en

�evidence). Ceci conduit �a une courbe en \cloche" (cf. �gure 6.26). Pour 10 unit�es, son maximum
est au voisinage de 3 1015 n/cm2s et 21 mA, incompatible avec la contrainte de sous-criticit�e.

Troisi�emement, nous avons constat�e avec le cycle ouvert que la r�eduction du nombre d'unit�es

rendait la contrainte de puissance volumique encore plus contraignante. Nous pouvons donc

examiner les con�gurations �a plus de 10 unit�es pour essayer de faire apparâ�tre des solutions

potentielles. La �gure 6.26 donne l'�evolution des di��erentes contraintes pour 10, 11, 12 et 13
unit�es. La premi�ere solution voit le jour pour une con�guration �a 12 unit�es : un ux de 3 1015

n/cm2s et une intensit�e de 22 mA. La concentration en actinides est de 0,06 g/cm3. Plus le

nombre d'unit�es est important, plus le nombre de solutions augmente : la contrainte de puissance

volumique est plus souple (elle se d�ecale vers le haut) et la contrainte de sous-criticit�e est all�eg�ee

(la courbe se d�eplace vers le bas).
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Fig. 6.26: L'incin�eration des d�echets du sc�enario MOX1 n'est pas possible en spectre thermique

avec seulement 10 unit�es : les contraintes de puissance volumique et de sous-criticit�e sont in-

compatibles. C'est uniquement au prix d'un nombre plus important de r�eacteurs qu'une solution

devient envisageable, le minimum �etant �a 12 unit�es.
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Fig. 6.27: En augmentant encore davantage le nombre de r�eacteurs, la contrainte de puissance

volumique subit une transition : la courbe initiale se scinde en deux branches. C'est le r�esultat

du rapprochement des deux contraintes miroirs. Il n'y a plus de limite sup�erieure �a l'intensit�e du

fait de la puissance volumique, car la dilution l'emporte sur la hausse du ux. Tout un domaine

est alors envisageable, mais les concentrations d'actinides sont relativement �elev�ees, sauf �a tr�es

haute intensit�e.
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Nous pouvons pousser encore un peu plus loin l'�etude de cet impact du nombre d'unit�es. En

e�et, nous avons remarqu�e deux points importants : (i) augmenter le nombre d'unit�es translate

la courbe de contrainte de puissance et (ii) cette courbe a une contrainte \miroir" �a haute

intensit�e. Il s'av�ere que cette deuxi�eme courbe se d�eplace en sens inverse de la premi�ere. Ces

courbes se rejoignent pour une con�guration �a 19 unit�es (cf. �gure 6.27). La courbe de contrainte

de la puissance s'est dissoci�ee en deux branches. A faible intensit�e, nous reconnaissons les d�ebuts

de la courbe en cloche et, �a haute intensit�e, nous rejoignons la contrainte \miroir". Ceci ouvre

un domaine important, principalement au voisinage de 2 1015 n/cm2s et pour des intensit�es

sup�erieures �a 14 mA. Si on augmente encore le nombre d'unit�es, ce domaine autoris�e s'agrandit :

la contrainte de sous-criticit�e continue de diminuer et les deux branches de la contrainte de

puissance se s�eparent encore plus. Notons que la transition observ�ee s'op�ere e�ectivement pour

19 unit�es, car une con�guration avec 18 r�eacteurs conduit aux mêmes courbes que celles obtenues

pour 12 ou 13 incin�erateurs (cf. �gure 6.26).

Parmi les solutions potentielles de ce domaine, certaines ne seront pas pertinentes car les

concentrations en actinides ne permettront pas de thermaliser les neutrons su�samment. Cette

analyse, que nous reportons (comme pour le cycle ouvert), n�ecessite la connaissance de la

concentration. La �gure 6.27 illustre ce param�etre pour di��erents ux. Nous y retrouvons la
diminution de la concentration lorsque l'intensit�e augmente. Notons que les ordres de grandeur
sont sensiblement sup�erieurs �a ceux du cycle ouvert : les actinides sont 2 �a 3 fois plus concentr�es,
sauf �a tr�es haute intensit�e. La condition d'auto-su�sance �energ�etique est toujours v�eri��ee pour

100 mA, la sous-criticit�e �etant de 0,87. Il n'y a donc pas de contrainte suppl�ementaire.
Par ailleurs, la concentration diminue lorsque le ux augmente. Les solutions haute intensit�e

et haut ux seront donc privil�egi�ees pour assurer la meilleure thermalisation possible.

6.3.1.3 Le sc�enario MOX2

La puissance �a dissiper lors de l'incin�eration des d�echets du sc�enario MOX2 est de 18,8
GWth. Les con�gurations auront de 5 �a 10 unit�es. L'�etude d'un parc avec 10 r�eacteurs indique
plusieurs possibilit�es (cf. �gure 6.28) pour des intensit�es comprises entre 20 et 25 mA, avec
des ux de 3 1015 �a 7 1015 n/cm2s. Seules les contraintes de puissance et de sous-criticit�e sont

contraignantes. Ces r�esultats sont en tout point similaires �a ceux du sc�enario MOX1, si ce n'est
l'existence des solutions pour un nombre limit�e d'unit�es. On remarquera aussi que la courbe de
la contrainte de puissance est d�ecal�ee vers les ux �elev�es.

En diminuant progressivement le nombre d'incin�erateurs, il apparâ�t une unique solution
suppl�ementaire : 9 unit�es, avec un ux de 5 1015 n/cm2s et un acc�el�erateur de 23 mA. Les

param�etres essentiels de cette solution sont :

Param�etre Solution

rayon 1,33 m
concentration 0,05 g/cm3

puissance totale 2,1 GWth

pmax 791 W/cm3

pmoy 214 W/cm3

keff 0,98

intensit�e 23 mA

Il est aussi possible d'�etudier le m�ecanisme de transition mis en �evidence avec le sc�enario

MOX1. Le basculement s'op�ere pour une con�guration avec 15 unit�es (cf. �gure 6.28). La
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Fig. 6.28: L'incin�eration en spectre thermique des d�echets du sc�enario MOX2 est similaire au

cas du sc�enario MOX1, si ce n'est l'existence de solutions potentielles pour un nombre d'unit�es

inf�erieur ou �egal �a 10. La transition s'op�ere aussi plus rapidement : pour 15 r�eacteurs. L'�etude

des concentrations privil�egie les solutions �a intensit�e �elev�ee avec un ux voisin de 3 1015 n/cm2s.
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contrainte de puissance volumique d�elimiteun couloir entre 2 1015 et 3 1015n/cm2s, qui s'agrandit

lorsque le nombre d'incin�erateurs augmente.

Les concentrations d'actinides obtenues pour ces di��erentes solutions sont voisines de celles

trouv�ees dans le cas du sc�enario MOX1, toujours sensiblement sup�erieures �a celle du cycle

ouvert. Une �etude plus pr�ecise de la concentration indique que les solutions �a privil�egier sont �a

intensit�e �elev�ee et pour des ux voisins de 3 1015n/cm2s.

6.3.1.4 Le sc�enario multirecyclage MOX

Ce sc�enario pr�esente des caract�eristiques particuli�eres quant au comportement du bilan

neutronique (cf. �gure 6.11) : l'importante quantit�e d'am�ericium dans les d�echets introduit une

\transition". Plus le ux est �elev�e, plus la voie de �ssion de l' 242gAm est probable. Mais ceci

n�ecessite des ux de plusieurs 1015 n/cm2s, le bilan neutronique �etant relativement m�ediocre

sinon. On peut donc s'attendre �a voir apparâ�tre des solutions pour ces ux.
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Fig. 6.29: L'incin�eration des d�echets issus du multirecyclage MOX en spectre thermique n�eces-

site des ux �elev�es, typiquement 1016 n/cm2s. Ces solutions existent en raison de la transition

du bilan neutronique d�ej�a �evoqu�ee. Mais les concentrations sont telles que la coh�erence de la

d�emarche ne semble pas acquise. Par ailleurs, augmenter le nombre d'incin�erateurs ne va pas

dans le bon sens, la concentration des actinides �etant plus importante.

L'analyse des di��erentes con�gurations, entre 3 et 10 unit�es en vertu des contraintes im-

pos�ees, fait ressortir plusieurs solutions �a tr�es haut ux (cf. �gure 6.29). Nous constatons que

le sens de variation de la contrainte de puissance volumique en fonction du nombre d'unit�es

n'est pas le même que dans le cas du cycle ouvert : plus le nombre d'unit�es augmente, plus la

puissance est contraignante. Pour un ux de 1016 n/cm2s, elle passe progressivement de 20 �a
14 mA pour des parcs de 5 et 10 r�eacteurs respectivement. Ceci conduit �a la disparition des

solutions �a faible intensit�e. Dans le produit de la concentration par le ux, ce dernier l'emporte

parce que les actinides ne voient pas leur concentration diminuer su�samment. Ces solutions,

illustr�ees par la �gure 6.29, n'existent que pour des ux voisins de 1016 n/cm2s. L'intensit�e

est de 17 mA et la sous-criticit�e de 0,98. Les concentrations sont tr�es �elev�ees : � 0; 06 g/cm3 ;
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le rayon du c�ur est de 91 cm, pour une puissance totale de 1,3 GWth, soit une puissance

volumique moyenne de 422 W/cm3.

Quand le nombre de r�eacteurs passe de 8 �a 10, malgr�e le d�ecalage vers le bas de la contrainte

de puissance, il existe encore des solutions (qui ne disparaissent en fait que pour des parcs de

12 unit�es ou plus) car la contrainte de sous-criticit�e subit aussi ce d�ecalage.
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Fig. 6.30: Les solutions �a faible intensit�e ont disparu au pro�t des intensit�es �elev�ees. Plus le

nombre d'unit�es est important, plus le domaine autoris�e est vaste. Les niveaux de sous-criticit�e

sont importants mais respectent encore la condition d'auto-su�sance �energ�etique.

Il semble int�eressant de consid�erer des parcs plus importants pour �etudier le comporte-

ment g�en�eral, sachant qu'il n'y aura probablement pas de transition puisque la variation de la
contrainte de puissance n'est pas ad�equate. La �gure 6.30 nous montre que c'est e�ectivement

le cas. Elle illustre les cas de 12 et 19 r�eacteurs. La contrainte \miroir" descend progressive-
ment avec le nombre croissant d'incin�erateurs, les solutions �a haut ux �etant toujours plus

nombreuses �a cause du bilan neutronique nettement plus favorable. Pour des intensit�es compa-

rables, les solutions �a haut ux seront privil�egi�ees car les concentrations d'actinides sont plus
faibles. Ainsi, pour un ux de 7 1015 n/cm2s avec un parc compos�e de 19 unit�es, nous avons les
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concentrations suivantes :

intensit�e (mA) concentration (g/cm3)

16 0,09

20 0,075

30 0,05
50 0,03

70 0,02
100 0,014

La sous-criticit�e s'accrô�t au fur et �a mesure que l'intensit�e augmente. Pour 100 mA, nous

trouvons keff = 0; 76, �a la limite de l'auto-su�sance �energ�etique. Notons que malgr�e ce faible

coe�cient de multiplication, le facteur de forme (pmax=pmoy), est seulement de 8, �a comparer

au facteur 30 pour le cycle ouvert.

6.3.2 Spectre rapide

Apr�es avoir d�ecrit le panaroma des solutions en spectre thermique, examinons le cas du

spectre rapide. Les contraintes sont indentiques, mais on peut s'attendre �a un comportement
radicalement di��erent dans ce cas, essentiellement en raison du nombre de neutrons disponibles
par �ssion. Nous verrons que ce n'est pas n�ecessairement un avantage. De plus, le souci de
g�en�eralit�e nous conduit �a envisager la dilution des actinides dans le massif de plomb constituant
la deuxi�eme couche du mod�ele sph�erique. Les solutions potentielles pourront alors être a�n�ees
a�n de tenir compte du sel retenu et des h�et�erog�en�eit�es spatiales.

6.3.2.1 Le cycle ouvert

Comme pour le spectre thermique, nous allons examiner les grandes tendances de ce sc�enario

particulier. Les solutions �elabor�ees lors de l'�etude du bilan neutronique ont mis l'accent sur les
tr�es faibles ux qui permettent d'assurer l'�equilibre neutronique avec un r�eacteur optimis�e.
Ceci donne la possibilit�e de transmuter une grande fraction des produits de �ssion �a vie longue.
Etudions tout d'abord le cas sans PFVL.

Compte-tenu de la puissance totale �a dissiper et la limite sur la puissance de chaque r�eacteur,

les con�gurations auront entre 8 et 10 unit�es. Dans cette r�egion, il n'existe que peu de solutions
et toutes ont un ux sup�erieur �a 6 1015 n/cm2s (cf. �gure 6.31). En e�et, le spectre rapide, qui
n'est pas limit�e par la puissance volumique comme le spectre thermique, conduit �a des c�urs

tr�es volumineux. Le bilan neutronique est si bon que la distribution radiale de ux est tr�es
plate et il faut atteindre des rayons tr�es �elev�es pour que le ux aux bords puisse compenser
cette multiplication de neutrons et la source externe de neutrons, impos�ee par la contrainte de

sous-criticit�e. A titre d'illustration, nous pouvons indiquer le nombre de r�eacteurs n�ecessaires

pour plusieurs ux, toutes les contraintes �etant satisfaites :

ux (n/cm2s) nb. r�eacteurs

1015 48

2 1015 26

3 1015 18

5 1015 11
7 1015 8

1016 8
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Fig. 6.31: L'incin�eration des actinides d�echets du cycle ouvert en spectre rapide avec au plus

10 unit�es conduit �a un domaine restreint aux ux �elev�es. L'excellent bilan neutronique de ce

spectre impose en e�et des rayons de c�urs inacceptables sauf pour �0 > 5 1015 n/cm2s. La

transmution des PFVL permet d'agrandir le domaine en y incluant des zones �a plus faible ux.

Plus le ux est faible, plus le rayon des c�urs est important. Il faut donc multiplier le nombre
d'incin�erateurs pour revenir �a un rayon d'au plus 3 m�etres. Dans le cas d'un ux de 1016 n/cm2s,

si on relâche la contrainte de puissance par unit�e, les premi�eres solutions apparaissent pour 6
incin�erateurs. Augmenter le nombre d'unit�es permet de d�ecaler la courbe de contrainte sur le
rayon vers la gauche. Un r�eacteur suppl�ementaire ouvre tout un domaine jusque l�a inaccessible.

Ceci traduit la n�ecessit�e d'avoir, en spectre rapide, des fuites et des pertes importantes
de neutrons, qui peuvent être utilis�es �a d'autres �ns. Ainsi, la solution �a 7 1015 n/cm2s avec

une intensit�e de 37 mA par unit�e a un rayon de 2,9 m et 40% des neutrons sont perdus soit
par fuites, soit par captures dans le caloporteur. On peut traduire ces chi�res en comptant le
nombre de neutrons perdus par tel ou tel processus en fonction du nombre de neutrons inject�es
dans le syst�eme. Il s'av�ere que pour 1 neutron source, 7,9 fuient et 14 sont captur�es inutilement.
Ces chi�res tr�es �elev�es montrent que la source ne joue aucun rôle dans ce syst�eme. En spectre

thermique, la solution privil�egi�ee pour le cycle ouvert, 2 1015 n/cm2s, a 1,2 neutrons qui fuient
par neutron source pour 37 mA et seulement 0,6 neutron qui fuit �a 70 mA.

L'exc�edent de neutrons a donc des r�epercussions sur le nombre d'unit�es et cet avantage peut

être \d�efavorable" pris en l'�etat. Il existe tout de même quelques solutions pour diminuer la

taille des c�urs comme nous l'avons vu en spectre thermique. Nous pouvons tout d'abord jouer
sur la qualit�e du r�eecteur : plus celui-ci sera \mauvais" (� &), plus le rayon sera petit et la

concentration �elev�ee. Notons qu'une concentration �elev�ee est favorable au spectre rapide et est
�a rechercher puisqu'elle permet de durcir le spectre neutronique. La puissance volumique est

plus importante mais encore loin d'être limitante. Ce type de solution au probl�eme de la taille
des c�urs n'en est pas vraiment une car elle consiste �a augmenter encore davantage les fuites.

La deuxi�eme possibilit�e consiste �a augmenter la zone de spallation. La puissance volumique

diminue car le ux �a l'interface cible de spallation { massif sous-critique baisse, mais le rayon
ne varie que tr�es peu et la concentration est presque inchang�ee car la distribution de puissance
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est tr�es plate. Nous conserverons donc les valeurs d'alb�edo et de rayon de spallation donn�ees

en introduction : � = 0; 9 et Rs = 20 cm.

La seule solution int�eressante et viable est probablement d'utiliser les neutrons en vue de

captures sp�eci�ques, par exemple pour augmenter le taux d'incin�eration, pour transmuter les

PFVL ou pour faire de la surg�en�eration. Nous avons d�ej�a discut�e du premier cas de �gure : un

taux d'incin�eration plus �elev�e ne permet pas de faire des gains en terme de radiotoxicit�e car

le niveau de l'uranium naturel est d�ej�a atteint. L'extraction chimique devient alors plus facile

(facteur d'extraction moins �elev�e), mais cela nous prive d'une comp�etence technique. Cette

alternative est donc �a rejeter. La troisi�eme possibilit�e, la surg�en�eration, peut s'envisager mais

l'incin�erateur a alors deux fonctions oppos�ees : d�etruire les d�echets et produire du combustible.

L'optimisation risque d'être di�cile et deux r�eacteurs sp�ecialis�es semblent mieux r�epondre �a ce

type de probl�ematique. Ainsi seule la seconde alternative semble r�ealiste.

L'introduction des PFVL conduit �a des captures suppl�ementaires. Le ux chute plus rapi-

dement en fonction du rayon. Pour maintenir un ux moyen constant, il faut donc r�eduire la

dimension des c�urs, ce qui a deux avantages : (i) retrouver des c�urs de taille plus raison-

nable et (ii) augmenter la concentration des actinides. L'inconv�enient majeur qu'est la hausse

de la puissance volumique maximale n'en est pas un puisque la limite de 800 W/cm3 est en-
core tr�es au-del�a des valeurs observ�ees. Nous pouvons examiner l'impact de ces PFVL et plus

particuli�erement du techn�etium et de l'iode.

Les PFVL produisent un d�ecalage de la contrainte sur le rayon (cf. �gure 6.31) et une
augmentation du nombre d'unit�es, comme pour l'incin�eration sans PFVL, conduit au même
ph�enom�ene. Le nombre d'unit�es minimal pour obtenir une solution pour di��erents ux descend

alors �a respectivement 38, 21 et 14 r�eacteurs pour des ux 1015, 2 1015 et 3 1015 n/cm2s.

En�n, pour concentrer au plus les actinides a�n de durcir le spectre neutronique, les solutions
�a haut ux et faible intensit�e sont privil�egi�ees. En e�et, comme en spectre thermique, plus
l'acc�el�erateur est intense, plus le rayon est grand donc la concentration faible. Quant �a la

seconde variation, on observe que la concentration et le ux varient dans le même sens. L'ordre
de grandeur des concentrations, en consid�erant 10 unit�es, est de 0,1 g/cm3 pour un ux de
3 1015 n/cm2s et de 0,14 g/cm3 pour un ux de 1016 n/cm2s. De la même mani�ere, on mettra
l'accent sur les solutions �a 10 unit�es plutôt qu'�a 8. D'une part, cela permet de concentrer les
actinides (+10%) et, d'autre part, l'intensit�e de l'acc�el�erateur est r�eduite (de 42 mA �a 34 mA).

6.3.2.2 Les sc�enarios MOX1 et MOX2

Les r�esultats pour ces deux sc�enarios sont en tout point semblables �a ceux du cycle ouvert
(cf. �gure 6.32). Seules les contraintes de sous-criticit�e et de taille des c�urs imposent une limite

au domaine autoris�e (mises �a part les contraintes d'intensit�e et de ux). La premi�ere se d�ecale

progressivement vers le bas au fur et �a mesure que le nombre de r�eacteurs crô�t, la seconde se
d�eplace vers la gauche. La concentration des actinides est aussi plus importante, avec 0,3 g/cm3

pour le sc�enario MOX1 et 0,4 g/cm3 pour le sc�enario MOX2. C'est la cons�equence, comme nous
l'avons d�ej�a remarqu�e (cf. section 6.1.2), de la baisse de puissance par unit�e de masse de d�echets

et du moins bon bilan neutronique, qui reste toujours tr�es exc�edentaire.

Les solutions privil�egi�ees, �a la fois pour des raisons de dimension et de concentration, sont

toujours �a faible intensit�e et haut ux. Notons en�n que la puissance volumique est plus im-
portante ici que pour le cycle ouvert. Les maxima, 680 W/cm3 pour le sc�enario MOX1 et 780

W/cm3 pour le sc�enario MOX2, sont atteints pour un ux de 1016 n/cm2s et une intensit�e de
100 mA.
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Fig. 6.32: Comme pour le cycle ouvert, le rayon des c�urs est le facteur limitant, en raison

de l'excellent bilan neutronique. Les �evolutions du domaine autoris�e en fonction du nombre

d'unit�es ou de la transmutation des PFVL sont identiques �a celles mises en �evidence avec le

cycle ouvert.

6.3.2.3 Le multirecyclage MOX

L'incin�eration des d�echets du multirecyclage MOX pr�esente les mêmes caract�eristiques que
les autres sc�enarios. La �gure 6.33 illustre les r�esultats pour plusieurs con�gurations : 3, 5 et 10
r�eacteurs. On y voit clairement le d�ecalage progressif des deux contraintes principales : le rayon
et la sous-criticit�e. Ces sch�emas ne prennent pas en compte une �eventuelle transmutation des

PFVL car nous avons d�ej�a vu que ce sc�enario ne le permet pas.

Ici encore, les solutions privil�egi�ees sont �a haut ux et faible intensit�e. Pour un ux de
1016 n/cm2s, les di��erentes valeurs de concentration et d'intensit�e minimales sont :

nb. r�eacteurs intensit�e (mA) concentration (g/cm3)

3 39 0,18

5 23 0,23
10 11 0,36

Il est int�eressant de noter que la variation de puissance volumique en fonction de l'intensit�e

(croissante puis d�ecroissante) mise en �evidence avec le spectre thermique, se produit ici aussi
avec la con�guration �a 10 unit�es, quoique dans une moindre mesure. En e�et, pour un ux de

1016 n/cm2s, la puissance volumique maximale est voisine de 360 W/cm3 �a 11 mA et passe par

un maximum de 500 W/cm3 �a 136 mA, avant de d�ecrô�tre progressivement.
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Fig. 6.33: Des con�gurations d'incin�eration des d�echets du multirecyclage MOX, sans PFVL,

existent pour des parcs allant de 3 �a 10 r�eacteurs. Le d�ecalage des courbes de contraintes apparâ�t

clairement. Les solutions privil�egi�ees sont �a faible intensit�e et haut ux.

6.3.3 Quelques solutions

Cette �etude met en �evidence plusieurs solutions, �a la fois en spectre thermique et en spectre
rapide. Il est bon de revenir sur chacune de ces solutions potentielles pour en faire une �etude
plus d�etaill�ee.

6.3.3.1 Spectre thermique

L'incin�eration avec des neutrons tr�es thermalis�es, compte-tenu de l'ensemble des contraintes

impos�ees, ne semble r�ealisable que pour les sc�enarios cycle ouvert, MOX2 ou multirecyclage

MOX. La solution la plus attrayante en cycle ouvert est �0 = 21015 n/cm2s et I = 70 mA pour
10 unit�es, ce qui nous place dans le coin sup�erieur gauche du domaine autoris�e (cf. �gure 6.22).
Les di��erents param�etres de ces incin�erateurs sont indiqu�es tableau 6.8.

Le ux est relativement piqu�e au centre (i.e. un facteur de forme de 22) mais la puissance

volumiquemaximale demeure inf�erieure �a 800 W/cm3. Ceci peut avoir un impact important aux
niveaux technique et �economique �a cause du surdimensionnement n�ecessaire et de la relative

ine�cacit�e d'une grande partie du c�ur. Nous constatons aussi que la masse d'actinides par
incin�erateur est r�eduite, 1,54 tonnes, �a comparer aux 82 tonnes d'oxyde dans les REP 900

MW�e [27].

La r�epartition des neutrons suivant les di��erentes r�eactions est donn�e tableau 6.9. Les acti-
nides sont responsables de la majorit�e des disparitions de neutrons et 0,4 neutron par �ssion est
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Grandeur cycle ouvert sc�enario MOX2 multirecyclage MOX

�0 (n/cm
2s) 2 1015 5 1015 1016

I (mA) 70 23 16

nombre d'unit�es 10 9 8

Puissance totale (GWth) 3,3 2,1 1,3
keff 0,961 0,980 0,979

k1 0,983 1,02 1,05

rayon (m) 2,88 1,33 0,90

masse d'actinides (kg) 1 540 510 200
(g/cm3) 0,015 0,052 0,065

masse de PF (kg) 170 45 15
(g/cm3) 1; 7 10�3 4; 7 10�3 4; 8 10�3

�(Rs) (n/cm
2s) 4; 5 1016 1; 9 1016 1; 8 1016

pmax (W/cm3) 758 791 795

pmoy (W/cm3) 33,6 214 430

facteur de forme 22 3,1 1,1

Tab. 6.8: Les caract�erisitiques des incin�erateurs potentiels en spectre thermique sont di��erentes

suivant l'objectif d'incin�eration : le cycle ouvert, le sc�enario MOX2 ou le multirecyclage. Dans

le premier cas, les c�urs sont beaucoup plus imposants et la distribution de puissance est moins

homog�ene. Par contre, le m�elange est intrins�equement sous-critique et les actinides sont tr�es

dilu�es. Mais le facteur de forme de 22 laisse pr�esager de di�cult�es techniques pour sa r�ealisation.

perdu �a travers les captures parasites et les fuites. Cette valeur est �a comparer aux 0,3 initia-
lement retenus : a�n de satisfaire les di��erentes contraintes, il n'est pas possible de construire
un incin�erateur optimis�e comme les r�eacteurs critiques. Il faut consentir �a plus de pertes dans
les mat�eriaux de structure.

La con�guration �a 9 unit�es pour l'incin�eration des d�echets du sc�enario MOX2 s'�etablit pour
un ux de 5 1015 n/cm2s et une intensit�e de 23 mA par incin�erateur. Dans le cas du sc�enario de
multirecyclage MOX, la solution privil�egi�ee correspond �a �0 = 1016 n/cm2s et I = 16 mA pour

8 unit�es. Les caract�eristiques de ces incin�erateurs sont donn�ees tableaux 6.8 et 6.9. L'inventaire
en actinides est toujours tr�es faible, mais on remarquera une concentration plus �elev�ee que pour

le cycle ouvert, une distribution spatiale de puissance plus homog�ene (facteur de forme 3,1 et
1,1 au lieu de 22), d'o�u une puissance volumique moyenne 13 fois plus �elev�ee. De même, le

m�elange est intrins�equement plus r�eactif puisque le k1 est sup�erieur �a 1.

Notons que la r�epartition des neutrons est tr�es sensiblement di��erente d'une solution �a
l'autre. Dans le cas du cycle ouvert, les fuites sont tr�es inf�erieures aux captures parasites,

principalement en raison du rayon du c�ur (2,88 m) et de la faible concentration. A l'inverse,
le sc�enario de multirecyclage MOX conduit �a plus de fuites que de captures parasites : le rayon

est de 0,9 m. Mais globalement, le terme Dstruc+Dfuites est presque constant : 0,4 pour le cycle

ouvert et 0,38 pour le multirecyclage MOX. Seul le sc�enario MOX2 est inf�erieur �a 0,3 neutron
par �ssion.
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cycle ouvert sc�enario MOX2 multirecyclage MOX

R�eaction r�epartition D r�epartition D r�epartition D

Actinides 84,6% -0,37 88,8% -0,30 86% -0,41

PF 3,02% 0,098 3,2% 0,11 3,1% 0,11

support 10,2% 0,33 4,2% 0,14 4,3% 0,15
fuites 2,18% 0,07 3,8% 0,13 6,6% 0,23

Tab. 6.9: Les neutrons sont comsomm�es principalement par les actinides. Viennent ensuite

les pertes parasites dans le mat�eriau support et les fuites, puis les captures par les produits de

�ssion. Notons que l'estimation de 0,3 neutrons par �ssion pour les r�eactions parasites utilis�ee

dans l'analyse globale donne le bon ordre de grandeur mais indique bien que l'optimisation est

di��erente pour un r�eacteur industriel et un incin�erateur.

6.3.3.2 Spectre rapide

Le bilan neutronique pour ce spectre est plus favorable et permet, comme nous l'avons vu,

d'envisager l'incin�eration des d�echets de tous les sc�enarios. Les principales contraintes sont la
sous-criticit�e et le rayon des installations : le bilan neutronique est tellement favorable qu'il faut
gaspiller des neutrons.

Les caract�eristiques des c�urs sont donn�ees tableau 6.10 pour les sc�enarios cycle ouvert,
MOX1 et multirecyclage MOX. Nous avons privil�egi�e les solutions �a plus forte concentration

a�n de durcir le spectre neutronique en vue de la coh�erence du sch�ema g�en�eral. Il s'agit donc
de con�gurations �a 10 unit�es avec un ux de 1016 n/cm2s et une intensit�e minimale. Les sous-
criticit�es sont donc identiques.

Le rayon du c�ur d�ecrô�t progressivement car le m�elange d'actinides est de moins en moins
r�eactif et les actinides sont de plus en plus concentr�es. De même, les param�etres de puissance
augmentent avec le nombre de recyclage au sein des r�eacteurs de puissance.

Notons aussi que les c�urs disposent d'une marge importante de r�eactivit�e : k1 � 1; 2.

L'absence de PFVL est tr�es signi�cative pour le sc�enario de multirecyclageMOX. La r�epartition
des neutrons est indiqu�ee tableau 6.11. La proportion de neutrons consomm�es par les actinides
est nettement plus faible qu'en spectre thermique. La fraction des neutrons perdus est aussi
deux fois plus �elev�ee et d�epasse les 25%. Les captures par les mat�eriaux de structure et les
pertes dues aux fuites totalisent entre 0,8 et 1 neutron par �ssion, soit bien plus que les 0,3

constat�e pour les r�eacteurs industriels. La source externe de neutrons n'a donc un int�erêt qu'en
terme de sous-criticit�e, les neutrons suppl�ementaires �etant \gaspill�es".

De même qu'en spectre thermique, nous constatons que les c�urs optimis�es ne sont pas

comparables suivant l'objectif poursuivi : la production d'�energie pour les r�eacteurs industriels

ou la transmutation des d�echets pour les incin�erateurs.

6.3.4 Coh�erence de la d�emarche

Nous avons r�eussi �a �eclaircir le panorama des solutions pour n'en faire ressortir qu'un nombre
r�eduit. Ces solutions sont caract�eris�ees par un rayon, une intensit�e, une sous-criticit�e, un ux,

un taux d'incin�eration et une distribution radiale de puissance. Nous avons aussi pu calculer

la concentration des actinides dans le mat�eriau support. Cette derni�ere grandeur va nous per-
mettre de recalculer le spectre neutronique pour v�eri�er que les sections e�caces dans cette
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Grandeur cycle ouvert sc�enario MOX1 multirecyclage MOX

�0 (n/cm
2s) 1016 1016 1016

I (mA) 35 25 12

nombre d'unit�es 10 10 10

Puissance totale (GWth) 3,3 2,4 1,0
keff 0,979 0,979 0,979

k1 1,20 1,19 1,26
rayon (m) 2,0 1,52 1,07

masse d'actinides (tonnes) 4,75 3,79 1,81

(g/cm3) 0,14 0,26 0,36
masse de PF (tonnes) 1,26 0,95 0,40

(g/cm3) 0,038 0,065 0,079

masse de PFVL (tonnes) 1,36 1,35 0
(g/cm3) 0,041 0,092 0

�(Rs) (n/cm
2s) 3; 2 1016 2; 5 1016 1; 8 1016

pmax (W/cm3) 292 406 366

pmoy (W/cm3) 100 160 207
facteur de forme 2,7 2,0 1,1

Tab. 6.10: Les solutions potentielles en spectre rapide sont �a ux �elev�e et intensit�e faible a�n

de concentrer au plus les actinides. Les distributions de puissance sont homog�enes. Le m�elange

actinides et produits de �ssion dispose d'une importante r�eserve de r�eactivit�e. L'inventaire en

actinides ne d�epasse pas les 5 tonnes, nettement inf�erieur aux 82 tonnes des r�eacteurs indus-

triels.

con�guration sont proches de nos hypoth�eses (cf �gure 2.16 et 2.17).

6.3.4.1 Concentration en actinides pour le spectre thermique

Les solutions d'incin�eration en spectre thermique conduisent �a des concentrations en acti-

nides comprises entre 0,01 et 0,1 g/cm3. Pour v�eri�er le spectre, il faudrait examiner chaque
solution, tenir compte de la composition isotopique et simuler un c�ur. Cette approche est tr�es
sp�eci�que et ne permet pas de comprendre les m�ecanismes de base, puisqu'elle met l'accent sur
des solutions particuli�eres. Nous avons opt�e pour une approche plus globale.

Lors de l'�etude de la r�eduction de l'inventaire radiotoxique, nous avons constat�e que la

composition isotopique en spectre thermique est focalis�ee sur quelques isotopes (cf. tableau 6.1),
principalement le 244Cm et le 246Cm. Nous allons �etudier l'e�et de la concentration des actinides
d'une mani�ere globale en rempla�cant le m�elange par un isotope repr�esentatif : le 244Cm. Et nous
allons proc�eder comme pour l'�elaboration du spectre thermique de r�ef�erence (cf. section 2.3.2.1)

en \remplissant" un massif de graphite avec la concentration ad�equate de 244Cm et une quantit�e

variable de 239Pu a�n de maintenir la r�eactivit�e du syst�eme �a keff = 0; 95 (toujours pour avoir

la partie rapide du spectre neutronique sur une zone importante du c�ur).
Un calcul Monte-Carlo permet alors d'acc�eder au spectre neutronique pour di��erentes

concentrations de 244Cm. Les r�esultats sont illustr�es �gure 6.34 dans laquelle chaque spectre est

normalis�e :
R
d� = 1. Nous y distinguons deux ph�enom�enes :

1. le spectre se durcit avec l'augmentation de la concentration. Le pic thermique diminue et
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cycle ouvert sc�enario MOX1 multirecyclage MOX

R�eaction r�epartition D r�epartition D r�epartition D

Actinides 57% -1,24 60,5% -1,16 68,6% -0,97

PF 3% 0,092 3,1% 0,097 2,8% 0,091

PFVL 8% 0,24 10,7% 0,33 0% 0

support 13,5% 0,41 8,4% 0,26 6,8% 0,22

fuites 18,5% 0,56 17,3% 0,53 21,8% 0,71

Tab. 6.11: La r�epartition des neutrons en spectre rapide est tr�es di��erente du spectre thermique.

Les actinides consomment une proportion plus faible de neutrons. Malgr�e les captures par les

PFVL, 25% des neutrons sont perdus soit par des captures parasites, soit par les fuites. L'op-

timisation des incin�erateurs m�ene ici encore �a des con�gurations tr�es di��erentes des r�eacteurs

industriels.
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Fig. 6.34: Evolution du spectre en fonction de la concentration en 244Cm. Cet isotope sert �a mo-

d�eliser l'impact du m�elange d'actinides dans le c�ur pour �evaluer la coh�erence de la d�emarche.

Plus sa concentration est importante, plus le spectre se durcit avec une part grandissante des

neutrons �epithermiques. La d�epression du ux �a 5 eV est due �a une r�esonance de capture du
244Cm.
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les parties �epithermique et rapide du spectre prennent de plus en plus d'importance ;

2. pour des concentrations sup�erieures �a 0,03 g/cm3, une d�epression du ux apparâ�t pour

des �energies inf�erieures �a 10 eV, en raison de la r�esonnance de capture du 244Cm �a 8 eV

(cf. �gure 6.35).

La modi�cation du spectre doit n�ecessairement conduire �a une variation des sections e�caces

moyennes. L'id�ee intuitive est que les sections e�caces vont diminuer : le spectre de r�ef�erence tr�es

thermalis�e pro�te de la variation en 1/v des sections e�caces �a faible �energie et le durcissement

du spectre doit voir cet e�et diminuer puisque la proportion de neutrons thermiques est moindre

en pr�esence de 244Cm. Ce raisonnement, qui n'en reste pas moins juste, est incomplet. Il su�t

pour s'en rendre compte de calculer les sections e�caces moyennes pour les spectres repr�esent�es

�gure 6.34. Les r�esultats pour les principaux isotopes du m�elange, soit parce qu'ils contituent

la masse du syst�eme (ex : 244Cm), soit parce qu'ils sont responsables de la majeure partie des

�ssions (ex : 239Pu), sont indiqu�es tableau 6.12.

concentrations (g/cm3)
Isotope processus r�ef. 0,01 0,03 0,06 0,1
239Pu (n,f) 802 719 610 441 257
241Pu (n,f) 700 627 530 385 225
245Cm (n,f) 660 591 497 363 211
240Pu (n,) 221 235 251 263 267
242Pu (n,) 16 20 24 30 34
243Am (n,) 51 56 61 67 70
244Cm (n,) 10,2 12,6 15,2 18,9 22,2
246Cm (n,) 1,22 1,6 2,1 2,77 3,36

Tab. 6.12: Sections e�caces moyennes des principaux isotopes pour di��erentes concentrations.

Alors que les noyaux �ssiles voient leurs sections e�caces diminuer tout en conservant un

rapport �ssion sur capture constant, les noyaux fertiles sont de plus en plus capturants.

On constate deux tendances distinctes :

1. les sections e�caces moyennes des isotopes �ssiles d�ecroissent avec la concentration, �a la
fois pour la �ssion et la capture 15 ;

2. les sections e�caces moyennes des isotopes fertiles augmentent avec la concentration. Ce

r�esultat est valable pour les deux principaux processus : capture et �ssion.

La premi�ere constatation se comprend ais�ement �a partir du raisonnement intuitif �evoqu�e ci-

dessus. Notons �a cette occasion que les rapports �fission=�fcapture sont pratiquement inchang�es :
la diminution des sections e�caces moyennes se fait dans les mêmes proportions pour la �ssion

et la capture. Ce n'est que pour des concentratiosn tr�es �elev�ees (0,1 g/cm3) qu'un e�et sup�erieur
�a 1% est observ�e et seulement pour certains isotopes.

La seconde demande de regarder de plus pr�es les sections e�caces. La �gure 6.35 donne les

sections e�caces de capture du 244Cm et du 246Cm et la section e�cace de �ssion du 239Pu. On

reconnâ�t la variation en 1/v �a faible �energie, les r�esonances pour des �energies comprises entre
1 eV et 100 keV et la partie \rapide" au-del�a. Les r�esonances sont bien plus importantes pour

15. Seule la section e�cace moyenne de �ssion est indiqu�ee puisqu'il s'agit d'isotopes �ssiles. La �ssion est leur
mode \d'action" privil�egi�e. De la même mani�ere, nous n'indiquons que la capture pour les isotopes fertiles.



234 Incineration avec recyclages

10
−2

10
−1

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

10
5

10
6

10
7

10
8

énergie (eV)

10
−1

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

σ 
(b

ar
ns

)

Section efficace de capture
244

Cm

10
−2

10
−1

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

10
5

10
6

10
7

10
8

énergie (eV)

10
−2

10
−1

10
0

10
1

10
2

10
3

σ 
(b

ar
ns

)

Section efficace de capture
246

Cm

10
−2

10
−1

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

10
5

10
6

10
7

énergie (eV)

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

σ 
(b

ar
ns

)

Section efficace de fission
239

Pu

Fig. 6.35: Les di��erentes sections e�caces, de capture ou de �ssion suivant l'isotope, illustrent

les di��erences de comportement des sections e�caces moyennes quand la proportion de neutrons

�epithermiques s'accrô�t. L'int�egrale de r�esonance pour les noyaux fertiles est bien sup�erieure �a

la valeur en spectre thermique pur. La situation est invers�ee pour les noyaux �ssiles.
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les deux noyaux fertiles que pour le noyau �ssile. Dans un cas, la partie thermique domine, dans

l'autre, ce sont les r�esonances. Une appr�eciation plus quantitative est donn�ee tableau 6.13 avec

la valeur des sections e�caces �a 1/40 eV et l'int�egrale de r�esonance.

sections e�caces (barns)
Isotope processus 1/40 eV Int�egrale de r�esonance
239Pu (n,f) 747,6 289,5
240Pu (n,) 288,9 8448
241Pu (n,f) 1013 570,8
242Pu (n,) 18,52 1116
243Am (n,) 76,02 1811
244Cm (n,) 14,44 633,3
245Cm (n,f) 2132 748,5
246Cm (n,) 1,298 103,5

Tab. 6.13: Comme le laissait pr�esager les courbes de sections e�caces (cf. �gure 6.35), les

isotopes fertiles ont des int�egrales de r�esonances bien sup�erieures �a la section e�cace �a 1/40 eV.

Ceci explique les comportements diam�etralement oppos�es des noyaux fertiles et �ssiles.

Les comportements des isotopes �ssiles et fertiles sont invers�es. Alors que le durcissement
conduit �a une baisse de la section e�cace moyenne pour un noyau �ssile, la part grandissante
des neutrons �epithermiques entrâ�ne une contribution croissante des r�esonances, expliquant la
hausse des sections e�caces moyennes. Plus sp�eci�quement, apr�es l'�etude d�etaill�ee de tous les
isotopes qui interviennent dans les calculs d'incin�eration, certains isotopes fertiles ne suivent

pas le même comportement. La liste des isotopes qui voient leurs sections e�caces moyennes
augmenter est 16 :

Liste A

236U, 238U, 239Np, 240Pu, 242Pu, 244Pu
243Am, 244Cm, 246Cm, 248Cm, 249Cm, 250Cm

Notons par ailleurs que les rapports �ssion sur capture n'ont pas de tendance pr�ecise pour
les isotopes fertiles et les variations peuvent être importantes. La comparaison entre le spectre
de r�ef�erence et celui obtenu pour une concentration de 0,1 g/cm3 donne une variation de -33%
pour le 244Cm, +35% pour le 246Cm et +130% pour le 242Pu. Ces �ecarts importants sont �a
relativiser puisque la �ssion demeure tr�es improbable : �fission=�capture � 1.

Ces �el�ements expliquent les variations de sections e�caces indiqu�ees tableau 6.12. En par-
ticulier, les isotopes �ssiles et plus g�en�eralement tout les isotopes qui ne sont pas dans la liste

A ci-dessus, ont des sections e�caces qui d�ecroissent suivant la relation :

concentration (g/cm3) 0,01 0,03 0,06 0,1

� -10% -24% -45% -68%

L'unicit�e de cette baisse tient aux raisons de la baisse de section e�cace : la proportion de

neutrons thermiques diminue et la quantit�e de neutrons �epithermiques n'est pas encore su�sante
pour compenser la faible valeur de l'int�egrale de r�esonance.

16. L'examen des sections e�caces indique que le 249Cm n'est pas un isotope �ssile en spectre thermique, avec
1,15 barns pour la �ssion et 1,95 barns pour la capture.
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Les variations pour les isotopes de la liste A sont plus diversi��ees, car les rapports entre

l'int�egrale de r�esonance et la valeur de r�ef�erence varient d'un isotope �a un autre, mais sont

toujours �a la hausse. D'une mani�ere g�en�erale, plus ce rapport est �elev�e, plus la hausse de la

section e�cace moyenne est importante (ex : +31% pour le 246Cm �a 0,1 g/cm3).

Ce qui importe pour la coh�erence de la d�emarche, c'est l'impact de ces modi�cations de

sections e�caces sur les di��erents param�etres des actinides : composition isotopique �a l'�equi-

libre (pour l'inventaire radiotoxique et le taux d'incin�eration qui en d�ecoule), bilan neutronique,

inventaire, dynamique de convergence. Plusieurs remarques s'imposent. La baisse des sections

e�caces des isotopes �ssiles n'aura qu'un impact faible sur l'ensemble des branches de l'ar-

borescence, si ce n'est pour l' 242gAm. En e�et, les dur�ees de vie sont telles que les processus

dominants seront toujours la �ssion et la capture. Ce ne sera pas le cas pour l' 242gAm dont

la demi-vie est de 16 heures. Le ux de transition observ�e dans le cas du multirecyclage (cf.

�gure 6.11) sera donc d�ecal�e vers des ux plus �elev�es. Les rapports �ssion sur capture sont

inchang�es pour les isotopes �ssiles donc les bilans neutroniques seront voisins (sauf dans le cas

du multirecyclage, toujours pour les mêmes raisons).

A contrario, les sections e�caces des isotopes qui constituent l'essentiel de la masse aug-

mentent. La premi�ere cons�equence est la diminution de l'inventaire �a l'�equilibre. En e�et, �a
l'�equilibre le taux de r�eaction �N� doit être maintenu constant, une hausse de la section e�-
cace � conduisant �a une baisse du nombre de noyaux. La hausse concommitante de la masse des
isotopes �ssiles, tr�es faible au d�epart (cf. tableau 6.1), ne sera pas su�sante pour inuencer l'in-
ventaire global. La deuxi�eme cons�equence est la hausse corr�elative de la section e�cace moyenne

des actinides pris dans leur ensemble. Une autre vision consiste �a expliciter le taux d'absorp-
tion. Comme le bilan neutronique est voisin malgr�e la baisse des sections e�caces moyennes
isotope par isotope et que la masse est aussi plus faible, la seule mani�ere de maintenir le niveau
de puissance ad�equat pour incin�erer les d�echets en r�egime stationnaire est d'avoir une section
e�cace rapport�ee �a un actinide moyen qui soit plus �elev�ee.

Ces deux e�ets cumul�es, la baisse de l'inventaire et la hausse de la section e�cace �a bilan
neutronique constant, vont dans le sens d'une dilution des actinides. Il n'y aurait donc pas de
\sur-ench�ere" vers les concentrations �elev�ees comme aurait pu le laisser entendre un raisonne-
ment simpliste �evoquant la d�egradation du spectre thermique comme cause d'un moins bon

bilan neutronique et la n�ecessit�e de concentrer davantage les actinides pour maintenir un ux
moyen donn�e. C'est sans compter sur l'importance croissante des neutrons �epithermiques.

Ces arguments physiques sont con�rm�es par les calculs. Reprennons l'�etude des deux so-

lutions envisag�ees ci-dessus pour l'incin�eration des d�echets du cycle ouvert et ceux issus du
multirecyclage MOX.

Avec la même con�guration, �0 = 21015 n/cm2s, 70 mA et 10 unit�es, l'�evolution des carac-

t�eristiques des c�urs brûleurs des d�echets du cycle ouvert va dans le sens d�ecrit ci-dessus. Nous

avons repris l'ensemble de la d�emarche �a partir d'un nouveau jeu de sections e�caces, obtenu
avec une concentration de 0,01 g/cm3 de 244Cm, et en imposant les mêmes contraintes, dont
le temps n�ecessaire pour que l'inventaire radiotoxique rejoigne le niveau de l'uranium naturel.
Les principales conclusions sont :

{ le taux d'incin�eration reste inchang�e car l'inventaire radiotoxique est toujours dû aux

isotopes pairs du curium ;

{ la masse d'actinides �a l'�equilibre passe de 1,54 �a 1,24 tonnes, soit une diminution de 20%,

correspondant �a la hausse de la section e�cace moyenne des isotopes pairs du curium ;
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l'avons d�ej�a remarqu�e lors de l'�etude sans recyclage, cette section e�cace moyenne d�epend du

temps de pr�esence des PF dans le c�ur. Plus ce temps est long, plus la section e�cace diminue.

Ainsi, pour l'�etude du combustible liquide avec retraitements, ce param�etre va d�ependre en

particulier du ux neutronique : plus le ux est �elev�e, plus court sera le temps de s�ejour en

c�ur. La prise en compte de cette �evolution est assez directe compte-tenu de la d�emarche

propos�ee, mais nous avons pr�ef�er�e la laisser de côt�e pour l'instant a�n de nous concentrer sur

les grandes tendances.

Le deuxi�eme point concerne la r�ealisation pratique d'un c�ur �a combustible liquide. Nous

avons en e�et suppos�e une dilution des actinides dans tout le massif sous-critique. Si, comme

c'est le cas pour la proposition de C. Bowman, le sel est regroup�e en plusieurs canaux, les e�ets

de concentration sur le spectre neutronique sont �a regarder de pr�es.

Finalement, il nous faut revenir sur l'e�et de la temp�erature du c�ur. Nous avons d�ej�a

�evoqu�e la possibilit�e de fonctionner �a plus faible temp�erature, rendue possible par l'absence de

contrainte sur la production d'�energie hormis l'auto-su�sance �energ�etique, a�n de b�en�e�cier

de la variation en 1/v des sections e�caces. Ce ph�enom�ene peut s'ajouter aux neutrons �epi-

thermiques, ce qui permettrait de tirer parti (i) des sections e�caces de �ssion importantes des

isotopes �ssiles �a faible �energie et (ii) des sections e�caces �elev�ees des noyaux fertiles (liste A)

dans la zone des r�esonances.

6.3.4.2 Concentration et spectre rapide

Le probl�eme de la coh�erence de la d�emarche en spectre rapide ne se pose pas de la même
mani�ere qu'en spectre thermique. Pour ce dernier, il faut s'assurer que les conditions de therma-
lisation sont ad�equates, donc que la concentration des actinides n'est pas trop �elev�ee. Dans le

cas du spectre rapide, le but est de durcir le spectre, de limiter la thermalisation des neutrons,
donc de concentrer les actinides. Pour palier �a ce probl�eme, nous avons la possibilit�e de regrou-
per les actinides dans des canaux, comme pour un combustible solide ou dans la proposition de
C. Bowman.

Revenons tout de même sur l'e�et de la concentration sur le spectre neutronique. Comme
pour le spectre thermique, nous avons choisi un isotope repr�esentatif pour simuler l'ensemble
de la composition isotopique, le 240Pu, plutôt que d'�etudier des cas particuliers. Du 239Pu est

alors dilu�e dans le c�ur a�n de maintenir la sous-criticit�e au niveau souhait�e, keff = 0; 95. La
�gure 6.37 illustre les variations de spectre en fonction de la concentration de 240Pu, de 0 �a
0,5 g/cm3.

La composante �epithermique du spectre neutronique disparâ�t progressivement, les neutrons

�etant captur�es par les actinides avant d'être ralentis su�samment par le plomb. Le spectre se

rapproche de celui de r�ef�erence. Les �ecarts tiennent �a la disposition spatiale des actinides. Les
calculs e�ectu�es ici reposent sur une dilution des actinides dans tout le massif sous-critique,

alors que la r�ef�erence provient de l'Energy Ampli�er dans lequel le combustible est solide, donc
regroup�e en barreaux. Ceci donne tout de même une id�ee de l'�evolution du spectre avec la

concentration.

Mais les param�etres importants sont les sections e�caces. Une �etude d�etaill�ee montre que la

majorit�e des sections e�caces diminue lorsque la concentration augmente. Ceci s'explique par
la baisse de la section e�cace avec l'�energie au-del�a de la zone des r�esonances. La �gure 6.35

illustre le cas du 239Pu. Mais, comme pour le spectre thermique, il existe des exceptions : la

section e�cace moyenne de certains isotopes augmente avec la concentration. La liste exhaustive
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Fig. 6.37: La concentration des actinides permet de durcir le spectre neutronique et de retrouver

un spectre voisin de celui de r�ef�erence. Les �ecarts sont en partie dus �a la r�epartition spatiale des

actinides, dilu�es dans le premier cas et regroup�es sous forme de barreaux en combustible solide

dans le second cas.
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Fig. 6.38: La section e�cace de �ssion des isotopes fertiles et plus sp�eci�quement ceux de la

liste B, remontent au-del�a de 100 keV. Ceci entrâ�ne une hausse de la section e�cace moyenne

de �ssion avec la concentration. Comme la section e�cace de capture d�ecrô�t avec l'�energie (cf.

�guree 6.35), le bilan neutronique de ces isotopes est sensiblement am�elior�e.
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de ces isotopes est :

Liste B

234U, 236U, 237U, 238U, 237Np, 239Np,
240Pu, 242Pu, 244Pu, 241Am, 243Am, 242Cm,
244Cm, 246Cm, 248Cm, 250Cm, 239Bk, 250Cf

Cette hausse provient de la variation de la section e�cace en fonction de l'�energie (cf. �-

gure 6.38) : au-del�a de quelques centaines de keV, la section e�cace de �ssion augmente pour

tous les isotopes de la liste B, alors que la section e�cace de capture continue �a d�ecrô�tre (cf.

�gure 6.35).

Notons par ailleurs que les rapports �ssion sur capture augmentent avec la concentration,

d'autant plus si l'isotope fait partie de la liste B. Donc plus le m�elange est concentr�e, plus il

est r�eactif et plus le bilan neutronique est exc�edentaire.

Mais cette am�elioration globale n'a pas autant d'int�erêt que le ph�enom�ene mis en �evidence

pour le spectre thermique. En e�et, le spectre rapide dispose d'un bilan neutronique tr�es fa-

vorable, voire trop favorable puisqu'il faut \gaspiller" une fraction importante des neutrons.

Il s'agit donc de trouver un compromis entre la baisse de la section e�cace avec la dilution
et la hausse concomitante de l'inventaire en actinides. Ne serait-il pas int�eressant de diluer les
actinides a�n de limiter la masse d'actinides �a g�erer, tout en conservant un bilan neutronique
ad�equat? Plutôt que de laisser les neutrons fuirent, il s'agirait de les \utiliser" pour diminuer
la masse, le rayon des c�urs ... Ceci ouvre, de nouveau, quelques pistes pour la prise en compte
des neutrons �epithermiques et les avantages qu'ils peuvent apporter.

6.4 Simulation Monte-Carlo

Les r�esultats mis en �evidence ci-dessus reposent sur un calcul analytique du ux avec un
traitement �a 1 groupe. Il peut être int�eressant de comparer ces r�esultats �a ceux d'un calcul
Monte-Carlo. Nous avons men�e cette comparaison dans le cas de l'incin�eration des d�echets

du cycle ouvert en spectre thermique. La solution privil�egi�ee correspond �a un ux �0 = 21015

n/cm2s, 70 mA et 10 unit�es. Ceci conduit �a une concentration en actinides de 0,015 g/cm3. Nous
avons alors it�er�e la proc�edure et calcul�e les sections e�caces correspondant �a cette concentration

en 244Cm pour montrer qu'il semblait exister une solution viable.

Nous avons repris les même donn�ees pour simuler, grâce au Monte-Carlo MCAP (cf. an-
nexe B.3.4), le spectre d'un tel r�eacteur hybride :

{ un c�ur de 2,88 m de rayon avec une cible de spallation en plomb et un r�eecteur en
graphite de 10 cm d'�epaisseur.

{ un faisceau de 70 mA et un rendement de conversion de 30 neutrons par proton. Nous

n'avons pas simul�e le processus de spallation mais juste introduit une source homog�ene et

isotrope de neutrons dans la cible de spallation d'�energie comprise entre 10 MeV et 0,01

eV.

{ une temp�erature du massif sous-critique de 1000 K.

{ un m�elange isotopique proche de celui �a l'�equilibre calcul�e avec les outils �a un groupe

d�evelopp�e au chapitre 3. La masse d'actinides introduite dans le c�ur est de 1,54 tonnes.
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Fig. 6.39: Spectre neutronique obtenu avec une composition isotopique voisine de l'�equilibre pour

l'incin�eration des d�echets du cycle ouvert. La con�guration du c�ur correspond �a la solution

privil�egi�ee �0 = 21015 n/cm2s, 70 mA et 10 unit�es. Le spectre, rapide dans la cible de spal-

lation avec une composante thermique due au retour des neutrons du massif, est correctement

thermalis�e au sein de la couverture sous-critique.

{ les produits de �ssion sont simul�es par un unique isotope, le 94Nb. Il faut en e�et que
cet isotope ait une section e�cace proche de 6 barns pour le spectre de r�ef�erence (cf. �-

gure 2.16). Parmi tous les isotopes disponibles dans les bases de donn�ees, seuls 10 satisfont

ce crit�ere : 50Cr, 55Mn, 62Ni, 73Ge, 79Br, 80Kr, 94Nb, 95Mo, 180Hf et 183W. Compte-tenu des
masses molaires et de la distribution en masse des produits de �ssion, nous avons opt�e
pour un isotope lourd, le hafnuim et le tungst�ene �etant n�ecessairement exclus.

Le spectre neutronique ainsi calcul�e est proche de ceux estim�es lors de l'analyse de la co-

h�erence interne de la d�emarche (cf. �gure 6.39). Les �ecarts proviennent �a la fois de la �nesse
de la simulation (pas de notion de groupe d'�energie pour un Monte-Carlo) et de la diversit�e du
m�elange isotopique alors que nous n'avions tenu compte que du 244Cm.

Le coe�cient de multiplication du milieu est de 0,960 et la puissance dissip�ee est 3 476

MWth, r�esultats tr�es voisins de ceux estim�es par notre d�emarche. Par contre, le ux int�egr�e

sur l'ensemble du massif sous-critique est plus faible dans la simulation Monte-Carlo. Ceci

peut s'expliquer par exemple par l'inad�equation de la composition isotopique et du spectre
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neutronique r�esultant de la simulation.

Le code MCAP permet aussi de faire des calculs de dynamique de c�ur en d�eterminant

l'�evolution de la composition isotopique et sa r�epercussion sur le spectre neutronique. Nous

avons donc repris la simulation ci-dessus en introduisant un chargement continu de d�echets (cf.

�gure 6.40). La masse de produits de �ssion est constante tout au long de la simulation.

spectre

calcul du

spectre

calcul du

spectre

calcul du

spectre

calcul du

de déchets

temps d’irradiation
(jours)

0 10 3020évolution évolution évolution

mélange proche
de l’équilibre

chargement continu

Fig. 6.40: Simulation dynamique de l'incin�eration du cycle ouvert. La con�guration initiale

est proche de l'�equilibre a�n de mettre de côt�e pour l'instant les probl�emes de convergence.

Un chargement continu des d�echets du cycle ouvert est assur�e a�n d'�etudier l'�evolution des

param�etres du c�ur.

Nous constatons une relative stabilit�e de la composition isotopique (cf. �gure 6.41). La
composition intiale est proche de la composition d'�equilibre. Le calcul �a un groupe permet donc

d'estimer de mani�ere ad�equate les con�gurations de r�eacteurs hybrides. Par contre, la masse de
plutonium augmente avec la dur�ee de l'irradiation. L'explication principale vient du niveau de
ux. Le ux obtenu avec MCAP est plus faible que celui calcul�e avec le mod�ele �a un groupe.
Le taux de r�eaction est donc moins important et la transmutation du plutonium, principaux
isotopes des d�echets, n'est pas su�sante. Ce ph�enom�ene s'observe aussi dans le d�egradation

du spectre neutronique au cours du temps. Apr�es 150 jours, la partie thermique du spectre
disparâ�t progressivement. Les actinides se sont accumul�es et leur concentration ne permet plus
de thermaliser les neutrons. Ces probl�emes sont en partie li�es au pilotage du syst�eme. Il nous
aurait fallu ajuster l'intensit�e du faisceau de protons a�n de maintenir le niveau de ux constant.

Ces quelques remarques nous permettent de mieux comprendre la dynamique d'un tel sys-

t�eme �a l'�equilibre.Mais elle n'est en rien exhaustive puisque il faut �etudier �a la fois la dynamique

avec chargement et la dynamique naturelle, sans alimentation, du syst�eme. Retenons juste que
les calculs �a un groupe permettent de distinguer des solutions potentielles qui doivent être
a�n�ees avec un code Monte-Carlo ou d�eterministe.

6.5 Etude dans le cadre de l'arrêt du nucl�eaire

L'�etude de la transmutation des d�echets nucl�eaires se pla�cait dans le cadre du maintien

du nucl�eaire comme source d'�energie. Il faut �evoquer maintenant la possibilit�e d'un arrêt du

nucl�eaire et les probl�emes li�es aux stocks de mati�eres radioactives. Les solutions \classiques" de

stockage ou d'entreposage sont toujours accessibles, mais nous pouvons examiner les possiblit�es
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Fig. 6.41: Evolution de la composition isotopique lors de l'incin�eration des d�echets du cycle

ouvert. La masse des isotopes du curium est inchang�ee au cours des 70 premiers jours. Seul

l'isotope du plutonium voit sa masse augmenter avec le temps.

d'incin�eration. Nous ne voulons pas rentrer ici dans les d�etails de caract�erisation de ces �eventuels
brûleurs, mais juste donner quelques �elements de reexion.

L'id�ee fondamentale, proche du concept d'ATW (cf. �gure 2.4), est d'utiliser le c�ur d'un
r�eacteur arriv�e �a terme, comme combustible pour un nouvel incin�erateur. Le spectre ther-
mique pr�esente, dans cette optique, quelques avantages. Tout d'abord, la composition isotopique
d'�equilibre, principalement les isotopes pairs du curium, est presque ind�ependante des d�echets
�a d�etruire. Le m�elange sont donc peu di��erents d'un incin�erateur de premi�ere g�en�eration �a un
de seconde g�en�eration 17. Les caract�eristiques des c�urs seront donc assez voisines. Ce n'est pas

le cas en spectre rapide, pour lequel l'homog�en�eit�e des sections e�caces, qui a ses avantages
pour certains objectifs, est ici un handicap car les g�en�erations successives de c�urs pourront
être sensiblement di��erentes alors que l'industrie du nucl�eaire ne sera pas en mesure d'innover.

Le deuxi�eme avantage du spectre thermique provient des sections e�caces �elev�ees et de
l'inventaire r�eduit en c�ur. Avec une masse donn�ee de d�echets, il est possible de construire plus

d'incin�erateurs en spectre thermique qu'en spectre rapide. Ainsi, si l'aspect �nancier n'est pas
d�eterminant ou si les probl�emes sociologiques prennent le dessus, cette possibilit�e se traduit par

la mise en service d'un plus grand nombre d'incin�erateurs et par un traitement du probl�eme

des d�echets en 10 fois moins de temps.

Ces quelques pistes, insu�santes pour arbitrer entre les deux spectres, doivent essentielle-

ment nous rappeler que l'objectif poursuivi est le seul crit�ere d'optimisation et que l'arrêt du
nucl�eaire entrâ�ne une modi�cation des contraintes et une redistribution des priorit�es.

17. Nous utilisons la terminologie de g�en�eration pour d�esigner l'origine du combustible des incin�erateurs. Pour
la premi�ere g�en�eration, il s'agit des stocks de mati�eres radioactives �a d�etruire. Pour la seconde, et les suivantes,
le combsutible est l'inventaire en actinides des incin�erateurs de la g�en�eration pr�ec�edente.
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6.6 Conclusion

L'incin�eration des d�echets nucl�eaires avec un combustible liquide permet de s'a�ranchir de

certains probl�emes techniques li�es au chargement continu n�ecessaire pour poursuivre la trans-

mutation jusqu'�a des taux su�samment importants. Mais les produits de �ssion deviennent

alors pr�epond�erants et le bilan neutronique s'en trouve d�egrad�e. La solution passe par le retrai-

tement en ligne du combustible a�n de trier les actinides et les PF. Ce type de con�guration

peut être enti�erement caract�eris�e et optimis�e avec les outils que nous avons d�evelopp�es.

Il ressort tout d'abord que l'inventaire radiotoxique, crit�ere de performance de l'incin�eration,

ne d�epend que tr�es peu du ux ou du sc�enario en spectre thermique. C'est une constante. Il

est par contre l�eg�erement plus �elev�e en spectre rapide, surtout au bout de quelques centaines

d'ann�ees. En se donnant comme objectif de rejoindre l'inventaire radiotoxique de l'uranium

naturel au bout de 200 ans de stockage et en estimant les e�cacit�es de r�ecup�eration des actinides

�a 99,9% lors des op�erations de retraitement, nous pouvons d�eterminer la masse de produits de

�ssion en c�ur. Il s'av�ere que ces taux d'incin�eration ne sont pas si importants, au plus 10%

pour le spectre thermique et 20% pour le spectre rapide.

Les deux spectres di��erent aussi sur le plan de l'inventaire en actinides et du point de
vue du bilan neutronique. Le spectre thermique n�ecessite moins de masse pour d�etruire une
quantit�e donn�ee de d�echets, mais l'exc�edent neutronique est beaucoup plus r�eduit. Ces neutrons,

produits par la �ssion des d�echets sont alors utilis�es pour r�ealiser le taux d'incin�eration, soit
� 0,1 neutron par �ssion pour les deux spectres quel que soit le sc�enario, et pour transmuter
les PFVL. Parmi ces derniers, nous nous sommes plus particuli�erement concentr�es sur le 99Tc,
l' 129I et le 135Cs. Seul le spectre rapide dispose d'une marge su�sante en terme neutronique
pour envisager l'incin�eration de ces isotopes.

En reprenant les di��erentes contraintes �enonc�ees au d�ebut de cette �etude, nous pouvons
d�elimiter les zones de l'espace �a 5 dimensions correspondant �a des con�gurations r�ealistes.
En spectre thermique, seul le cycle ouvert et le sc�enario MOX2 semblent prometteur, avec
respectivement 10 et 9 unit�es. La contrainte principale est la puissance volumique maximale et
les solutions privil�egi�ees sont �a forte intensit�e. En spectre rapide, l'excellent bilan neutronique

permet d'envisager la transmutation des d�echets de tous les sc�enarios, PFVL compris (sauf
pour le multirecyclage MOX). Mais ce param�etre a ses inconv�enients : la taille des c�urs. Les
pertes de neutrons doivent être importantes, conduisant �a des solutions �a haut ux et faible
intensit�e, tout en v�eri�ant la contrainte de sous-criticit�e.

Ces domaines avec au plus 10 unit�es sont fortement remani�es en spectre thermique si la

contrainte sur le nombre d'unit�es est assouplie. La puissance volumique maximale n'est plus une

contrainte pour certains ux et un grand nombre de con�gurations deviennent envisageables.

En spectre rapide, les gains concernent principalement le rayon des c�urs, les solutions �a plus
faible ux devenant r�ealistes.

Mais ces parcs d'incin�erateurs doivent v�eri�er la condition de coh�erence de la d�emarche.

Cette v�eri�cation nous a montr�e l'importance des neutrons �epithermiques pour le spectre rapide

puisqu'ils produisent, par l'interm�ediaire des sections e�caces moyennes, une contre-r�eaction

qui tend �a diluer les actinides. De même, en spectre rapide, ces neutrons peuvent avoir une im-
portance en vue de limiter l'inventaire en actinides tout en conservant un exc�edent neutronique

su�sant.

Ceci met l'accent sur le caract�ere it�eratif de la d�emarche propos�ee et la convergence vers

une solution potentielle coh�erente. Mais ces �etudes statiques ne doivent pas faire oublier (i) les

probl�emes li�es aux r�egimes transitoires, qui, comme nous l'avons montr�e, peuvent être r�eduits �a
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quelques ann�ees si un plan de chargement ad�equat est envisag�e et (ii) les probl�emes de stabilit�e

de ces solutions et les conditions de pilotage, �a la fois de l'acc�el�erateur et de l'alimentation en

actinides.
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Conclusion

Les d�echets produits par les r�eacteurs nucl�eaires peuvent être g�er�es de multiples mani�eres.

La solution de r�ef�erence consiste �a les enfouir plusieurs centaines de m�etres sous terre dans

un milieu g�eologique stable. Les di��erentes barri�eres de stockage doivent limiter le retour �a la

biosph�ere des isotopes radioactifs �a tr�es longue dur�ee de vie. Mais d'autres solutions sont �a

examiner, dont l'axe 1 de la loi de 1991 concernant la s�eparation-transmutation. L'analyse des

possibilit�es d'incin�eration en r�eacteurs critiques existants montre les limites de ces r�eacteurs,

tant du point de vue du fonctionnement que de la sûret�e et du pilotage. Nous pouvons imaginer

un nouveau type de r�eacteur. Un r�eacteur avec une source externe de neutrons, le r�eacteur
hybride, est une alternative attrayante.

L'�etude de ces nouveaux r�eacteurs et de leur potentiel de transmutation peut se faire suivant
plusieurs orientations. La premi�ere, qui se rattache principalement aux domaines des ing�enieurs

du nucl�eaire, consiste �a partir des r�eacteurs nucl�eaires d�ej�a �etudi�es et de les modi�er en vue
de l'incin�eration des d�echets. La seconde met plus l'accent, non sur les possibilit�es techniques
actuelles, mais sur l'objectif poursuivi, la r�eduction de la nocivit�e des d�echets, et cherche �a
dessiner le r�eacteur satisfaisant l'ensemble du cahier des charges. Il s'agit, en e�et, de prendre
en compte l'ensemble des probl�emes li�es �a la physique des r�eacteurs, cible de spallation ..., mais

aussi ceux li�es au retraitement.

Nous avons retenu cette seconde d�emarche. Une hypoth�ese initiale sur le spectre neutronique
permet, grâce �a la prise en compte de di��erents param�etres, de caract�eriser le parc de r�eacteurs
hybrides ad�equat. Parmi ces caract�eristiques, la concentration en actinides permet d'acc�eder
aux conditions de thermalisation. Nous pouvons en d�eduire un nouveau spectre neutronique,
sur la base du premier, permettant de recommencer l'ensemble de la proc�edure et de converger

�nalement vers une solution coh�erente r�ealisant les objectifs.

La mise en place de cette proc�edure it�erative suppose plusieurs mod�eles. Le premier concerne

le bilan neutronique, que ce soit des actinides, des produits de �ssion ou des produits de �ssion

�a vie longue. Il doit permettre de calculer la composition isotopique et la r�eactivit�e globale
du m�elange. Le deuxi�eme mod�ele traite des ux de mati�eres et permet de tenir compte des
probl�emes de chimie du retraitement. Le troisi�eme est un mod�ele sph�erique de r�eacteur hybride.

La juxtaposition de ces trois mod�eles fait apparâ�tre un espace �a 9 dimensions : le spectre

neutronique, le sc�enario, les performances de retraitement y et z, le ux moyen �0, le taux
d'incin�eration B, la quantit�e de PFVL transmut�ee, le nombre d'incin�erateurs n et l'intensit�e

de chaque acc�el�erateur ; espace qu'il convient d'�etudier pour trouver les solutions potentielles.
Les param�etres physiques des c�urs sont uniques pour chaque point de cet espace. Notons que

(i) le rayon est d�etermin�e par une �equation implicite et (ii) cette m�ethodologie s'applique et

s'automatise quel que soit le mod�ele de c�ur retenu. En particulier, nous pourrons utiliser un
calcul d�eterministe pour a�ner les solutions trouv�ees avec un c�ur sph�erique.

On con�coit maintenant comment les divers objectifs permettent de dimensionner de mani�ere
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d�eductive un parc d'incin�erateurs. Les mod�eles permettent de retrouver l'ensemble des gran-

deurs habituelles du nucl�eaire et d'explorer de mani�ere exhaustive les solutions d'incin�eration

de d�echets nucl�eaires.

Nous avons donc appliqu�e cette m�ethode �a trois cas particuliers repr�esentatifs : le combus-

tible solide sans retraitement, le combustible liquide sans retraitement, le combustible liquide

avec un retraitement en ligne, donc �a l'�equilibre (cf. tableau 6.14). Et ce pour deux spectres :

le spectre thermique et le spectre rapide.

Cycle Param�etre Spectre
rapide thermique

combustible solide Gradiotoxique 20 �a 50 5 �a 10
sans recyclage Tirradiation 30 ans 200 jours

Alimentation continue n�ecessaire

combustible liquide Gradiotoxique < 4 < 3

sans recyclage facteur limitant dilution PF dilution PF
Int�erêt limit�e et uniquement en thermique

combustible liquide Gradiotoxique 200 200
avec recyclage teneur PF 20% 10%

PFVL oui non
facteurs limitants rayon pmax et rayon

Plus large �eventail en rapide

Tab. 6.14: Conditions d'incin�eration de d�echets nucl�eaires et gain radiotoxique pour chaque

spectre suivant le cycle retenu.

Le premier cas fait apparâ�tre des di��erences fondamentales entre les deux spectres, �a la fois
du point de vue de la r�eduction de l'inventaire radiotoxique, que de la vitesse d'incin�eration
ou de la distribution de puissance. Le bilan neutronique est favorable en spectre rapide et
plus limite en spectre thermique. Une alimentation continue est n�ecessaire a�n d'obtenir des

taux d'incin�eration su�sants. En spectre thermique, l'incin�eration permet d'esp�erer des gains
compris entre un facteur 5 et 10 pour les sc�enarios cycle ouvert, MOX1 et MOX2. Pour un ux de
1015 n/cm2s, ces gains correspondent �a 200 jours d'irradiation. L'incin�eration du multirecyclage
MOX n'est, quant �a elle, pas r�ealisable. En spectre rapide, par contre, les dur�ees d'irradiation
sont de 30 ans pour un ux de 5 1015 n/cm2s, mais les gains sont plus importants : sup�erieurs �a un

facteur 20. Un r�eacteur sur la base des HTR version allemande avec un lit de pastilles sph�eriques

pourrait être la solution adapt�ee �a ce sch�ema d'incin�eration, en raison de son chargement continu

et de l'homog�en�eit�e du c�ur, pourvu qu'il existe un moyen rapide de trier les �el�ements de
combustible.

Les probl�emes techniques li�es �a ce chargement continu peuvent aussi être simpli��es si le
combustible est liquide. En fait, on montre que cette gestion n'a aucun int�erêt en spectre rapide

car les gains sont nettement plus faibles. En spectre thermique, elle peut avoir des avantages
de simpli�cation, mais les gains ne sont pas meilleurs que ceux du combustible solide.

Le principal attrait du combustible liquide r�eside dans le retraitement en ligne, le troisi�eme

cas. L'inventaire radiotoxique �nal, dict�e par les performances de la chimie et par le taux
d'incin�eration, est voisin pour les deux spectres, quel que soit le ux neutronique ou le sc�enario.

L'inventaire massique est 20 fois plus important en spectre rapide qu'en spectre thermique. La
situation s'inverse pour le bilan neutronique des actinides. Quant aux produits de �ssion, on
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constate que leur consommation de neutrons par �ssion est identique pour les deux spectres si

la contrainte de radiotoxicit�e est de rejoindre le niveau de l'uranium naturel apr�es 200 ans de

stockage. Et seul le spectre rapide permet de transmuter les produits de �ssion �a vie longue.

L'�etude plus �ne des di��erentes contraintes physiques sur les c�urs montre qu'avec au plus 10

unit�es, le spectre thermique peut incin�erer les sc�enarios cycle ouvert et MOX2. Les solutions

privil�egi�ees sont �a forte intensit�e pour des ux de 2 1015 et 5 1015 n/cm2s respectivement. Le

spectre rapide favorise les solutions �a haut ux et faible intensit�e, quel que soit le sc�enario :

cycle ouvert, MOX1, MOX2 ou multirecyclage MOX. Si la contrainte sur le nombre d'unit�es est

en partie lev�ee, les domaines autoris�es \�eclatent" en spectre thermique en raison de l'�evolution

de la puissance sp�eci�que maximale.

Ces di��erentes solutions v�eri�ent la condition de coh�erence de la d�emarche, �a savoir l'ad�e-

quation entre le spectre obtenu dans la-dite con�guration et l'hypoth�ese initiale sur celui-ci.

Cette analyse a permis de mettre en �evidence l'importance des neutrons �epithermiques. Les

int�egrales de r�esonances �elev�ees des isotopes fertiles permettent (i) en spectre thermique, de

diluer les actinides et d'am�eliorer la thermalisation, et (ii) en spectre rapide, d'augmenter la

section e�cace a�n d'utiliser le surplus neutronique pour limiter l'inventaire plutôt que de le

perdre par fuites ou captures parasites.
Le spectre rapide o�re donc un plus large �eventail de solutions, �a la fois pour le combustible

solide et le combustible liquide, mais aussi pour la transmutation des produits de �ssion �a
vie longue. Il convient d'approfondir ces solutions tout en sachant que l'arbitrage entre elles

ne rel�event plus n�ecessairement du domaine scienti�que, mais n�ecessite la prise en compte des
contraintes d'ordre strat�egique ou �economique comme le maintien des comp�etences, la possibilit�e
de faire de la surg�en�eration ou la perception de l'opinion publique.
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A.1 Introduction

With the increasing importance of the nuclear waste problem, hybrid reactors seem to some
as a plausible solution. Such a reactor is the reunion of a proton accelerator and a sub-critical
blanket containing the actinides which are to be destroyed. One of the critical points of such a

system is probably the interface between the accelerator and the blanket, an interface which in

some designs is to be a thin tungsten window [47].

The proton beam going through this window will no doubt induce many nuclear reactions
and elastic scattering, bringing about the displacement of many atoms as well as their trans-

mutation. The damage in the window has to be estimated correctly and taken into account for

the technical design of such a piece [44].

Through simple calculations we are going to estimate this damage for the spallation pro-

cess, which is always considered, and for the elastic scattering sometimes neglected. The whole

analysis will be guided by experimental results for the cross-sections for both processes. With

the recoil energy, and the amount of damage induced by a speci�c nuclei produced by the

reactions, we can calculate the damage per year in the window. The window will of course be
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considered as a thin target 18 which enables us to take into consideration only one reaction per

incoming proton. This hypothesis also enables us to put aside for now the problem of hydrogen

and helium production through the spallation reactions. A correct assessment of the impact of

these two gases will have to be done for the window.

The di�erent windows we are going to study in this article are:

{ a tungsten window of 3 mm in width irradiated by 1 GeV, 10 mA parabolic proton beam

with a radius of 7.5 cm, which gives 113 �A=cm2 for the maximum power density [47];

{ an iron window under the same conditions.

The choice of the two materials was based on the existing project and the need to distinguish

between heavy and light nuclei.

A.2 Irradiation damage

The proton beam interacts with the nuclei of the window in many di�erent ways. The end

product however is always the same: a recoiling nuclei which is going to interact with the matrix
to produce damages. Before going through the calculations, we have to understand the process
through which this recoiling nuclei induces damage in the window.

A.2.1 Mechanism

We just give an overview of the general mechanism here, the more detailed explanations
being available elsewhere [5, 86, 87, 88].

The initial proton induces a given reaction in the window: spallation or elastic scattering.
In the �rst case, many secondary particles are produced (nuclei, protons, neutrons, ...), in the

second the initial atom can gain su�cient kinetic energy to leave the lattice site. In both cases,
this creates a vacancy and a certain number of interstitial atoms. The recoiling nuclei 19, which
are similar to the Primary Knock-on Atom (PKA) [88], follow a trajectory in the window which
branches out in a tree-like structure. It looses its energy through elastic scattering with electrons
and inelastic scattering with the atoms of the matrix. Only the second leads to damage in hte

window. The ratio between each process depends on the energy of the nuclei (see �gure A.1)
[86]. The higher the energy, the higher the percentage of loss due to the electrons.

This result is similar to the Bragg curve which gives the distance traveled by a particle in
a given medium, and enables us to de�ne a damage energy Tdam [87], fraction of the initial

recoiling energy that truly contributes to the damage production in the matrix.

The occasional elastic collisions with the atoms of the matrix can lead to a Frenkel pair, an
interstitial atom and a vacancy. Indeed, if the kinetic energy of the nuclei is su�cient, through

the collision it can convey enough energy to the atom of the matrix to make it leave its lattice
site, creating a empty lattice site and an extra atom in the crystal. We now have two nuclei

which propagate in the window, each creating its own Frenkel pairs. This explains the origin of

the observed tree-like structure and leads to the notion of displacement per atom (dpa): the
number of times a given atom in the matrix has been moved from its lattice site, without taking

18. If we consider a window composed of a material whose density is �, with A the atomic weight,, l the height
of the window and N , the condition for a thin target lN�

A
� � 1 where � is the cross-section for all processes.

19. We do not take into account the light particles that are produced through spallation.
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Fig. A.2: As the kinetic energy of the PKA increases a greater portion of its initial energy is

lost through elastic scattering with the electrons and therefore does not contribute to the dpa

calculation and damage production. This calculation has been performed with the LSS theory.

into account any time-dependent evolution of the Frenkel pairs (see below). It is an indication
of the total initial energy that is available to create damage [89].

The dpa energy dependence is not linear. As the energy of the PKA increases, the number
of dpa saturates at a certain level (see �gure A.2). The damage energy Tdam does not increase
correspondingly due to the greater importance of the elastic scattering on the electron during
the slowing down process as we discussed (see �gure A.1).

This cascade develops in the matrix over a period of time of about 20 ps [87], producing a
number of atoms moving at near-thermal velocities, the interstitial atoms of the Frenkel pairs.

Many of the defects, interstitials and vacancies, are unstable and rearrange rapidly into more
stable con�gurations: they either recombine (vacancy and interstitial \annihilate") or produce
clusters (cavities, loops) [5, 88]. In fact, most of the initial defects, which are given by the dpa
calculations, disappear through recombination. We can de�ne the irradiation e�ciency as the
ratio of the number of free defects, after recombination, to the total defect production (dpa)
[90]. This ratio is approximately 15% when we consider an individual cascade. When we look

at a greater number of cascades the ratio varies from close to 1 for high energy electrons to a
few percent for heavy ions or neutron induced cascades.

This process, which can last from a few picoseconds to a few seconds is extremely tempe-

rature dependent: the ratio T
Tf
, with Tf the fusion temperature, dictates the evolution of the

di�erent Frenkel pairs. It is not our purpose to go into any detail here about this process, we

would like just to point out the geographical particularities which follow [87, 89] :

{ there occurs a spontaneous \segregation", the vacancies are mostly concentrated in the

cascade core and the interstitial at the periphery of the cascade ;

{ the irradiation e�ciency decreases with the damage energy Tdam. The higher kinetic energy
of the PKA, the more recombinations occur. The lower the energy of the PKA, the greater

the chance of survival of the defect in the matrix 20.

20. We will come back to this point further on when we will discuss the di�erence between spallation damage
production and proton elastic scattering damages.
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To conclude with this presentation of the irradiation induced damage, we must evoke the

di�erent macroscopic consequences [5, 87, 90]. There are two main contributions to the changes

in the macroscopic properties. The �rst comes from the remaining Frenkel pairs (vacancy and

interstitial), extremely mobile which can induce chemical precipitation and accelerate the me-

tallurgical processes, the mechanical properties. The second comes from the clusters which form

either from immediate recombination (during the �rst second or so) or from the accumulation

over time of the defects through their migration in the matrix. The clusters can then change

the physical properties of the material. The di�erent macroscopic e�ects are:

{ changes in mechanical properties { elastic modulus, yield stress, tensile strength ;

{ swelling (dilatation with constant shape) ;

{ growth (change of shape at constant volume) ;

{ irradiation creep (deformation under constant applied stress).

{ irradiation induced segregation, di�usion of chemical species, induced and enhanced pre-

cipitation in alloys.

The changes in the mechanical properties can render the material useless. It is therefore
important to quantify adequately the induced damage and to evaluate correctly all the contri-
butions to the displacements.

A.2.2 Calculation tools

Having explained the general mechanism through which irradiation changes the properties
of the matrix, we go through the method used to calculate the number of displacements per

atom (dpa). We refer to this notion only to quantify the amount of damage induced by the
proton beam, leaving aside for now the di�erent problems of recombination. We are going to
use two di�erent methods to calculate the dpa. One is based on an atomic theory by Thomas
and Fermi, the NRT model [88, 91, 92, 93], the second, a simulation of the cascades [94, 95].

A.2.2.1 LSS theory

The number of displacements produced by a recoiling nuclei, with energy Er, is related to
the displacement energy Ed by the Kinchin-Pease formula [88, 91]:

�(Er) = �
Ed

2Es

(A.7)

where Es is the threshold energy and � = 0:8 a normalization factor.

We must now link the recoiling energy and the displacement energy. The nuclei loose most

of its energy through electronic scattering and only a small part through nuclei scattering (see

�gure A.1). Only the latter leads to damages in the window. An evaluation of this part of the

dissipated energy can be made with the LSS theory based on an atomic theory by Thomas and
Fermi.

De�ne a reference energy, using the subscript 1 for the projectile (the recoiling nuclei) and
the subscript 2 for the atom of the matrix:

EL =
Z1Z2e

2

a12

1 +A

A
(A.8)
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with

a12 =

�
9�2

128

�1=3
aH

(Z
2=3
1 + Z

2=3
2 )1=2

the screening length and aH = 52:92 pm the Bohr radius.

Given L the cascade multiplication threshold 21, the expression of the damage energy is :

Tdam(E) =
E

1 + kL g(E=EL)
(A.9)

with

g(") = "+ 0:40244 "3=4 + 3:4008 "1=6 (A.10)

kL =
32

2�

�
me

M2

�1=2
(1 +A)3=2Z

2=3
1 Z

1=2
2

(Z
2=3
1 + Z

2=3
2 )3=4

(A.11)

This enables us to calculate easily the amount of displacements induced per recoiling nuclei:

�(E) =
Tdam(E)

Tdam(L)
if Tdam(E) > Tdam(L) and E > L (A.12)

Figure A.2 shows the number of displacements calculated with this method as a function of the
energy of the recoiling nucleus.

Having discussed this approach to the calculation of displacements, we can turn to the

simulation calculations which were used to compare results.

A.2.2.2 DIANE code

The simulation codes describe explicitly the cascade induced by the PKA through two
methods:

{ by following the collective movement of the nuclei and electron in mutual interaction
(molecular dynamics);

{ by the mean free path in the BCA approximation of binary collisions, either through
deterministic or Monte-Carlo codes.

The DIANE code is part of the second category. It uses the Alberman and Lesueur model [96]
which gives the number of displaced atoms without using the damage energy. The Lindhard

equation, modi�ed to take into account a polyatomic matrix, is solved by iteration.

A.2.2.3 Comparison

We can compare the results of both tools with respect to the dpa production for a given

recoiling nuclei. The results, given �gure A.3, are consistent for both calculations.
With these methods to calculate the dpa for each window, we are now going to look at each

process in detail: spallation and elastic scattering ; to assess the contributions of each in the
global damage of the window.

21. The exact de�nition of the cascade multiplication threshold is given by L = Eb + Ec + Ed with Eb the
energy binding an atom to its lattice site, Ed the minimum energy for displacing an atom permanently from
its lattice site and Ec the maximum energy for the capture of a slow projectile by a vacant lattice site. The
equation giving L then states that an incoming nuclei with energy E > L can multiply the cascade, produce a
new Frenkel pair without falling into the newly created vacant site. With [88], we have L = 2Es

�
.
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A.3 Spallation reactions

A.3.1 The process

A spallation reaction is a nuclear inelastic interaction induced by high energy protons (E >
100 MeV). These reactions are modeled by a two step process [97] (cf. �gure A.4). The �rst
step, in which nucleon-nucleon collisions are taking place, is described by intra-nuclear cascade

codes and leads to the production of energetic light particles and of an excited residual nucleus.
In the second step, this nucleus decays by particle evaporation and �ssion (for heavy nuclei).

The production cross-sections and the recoil energy of the residual nuclei are necessary for
an evaluation of the dpa. These quantities have been calculated with a Monte-Carlo simula-

tion coupling an intra-nuclear cascade code [98, 99] and a statistical desexcitation code [100]
including evaporation and �ssion. The recoiling energy of the fragments was evaluated event
by event taking into account momentum conservation for each particle emission. The average
recoil energy of the residues was then calculated.

First, the results of these codes have been compared to existing experimental data and to
systematics.

A.3.2 Comparaison to experimental data

A.3.3 Cross-sections

Experimental results exist for the reaction of 754 MeV protons with tungsten [101] and of
600 MeV protons with 56Fe [102]. The results of the code calculations are compared to these data

in �gures A.5 and A.6. The agreement is good and certainly su�cient for the dpa calculation.

In particular, the ratio of the evaporation decay (masses above 110) to the �ssion decay (masses

below 110) in the case of the tungsten target is correctly reproduced.
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Fig. A.5: The spallation of tungsten by 1 GeV protons leads to the production of heavy nuclei

and �ssion products. The data [101] are reproduced ny the calculation (solid histogram).
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Fig. A.6: Cross-sections for fragment production for 600 MeV p + Fe. Points : data [102], solid

histogram : the calculation described in the text.
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A.3.4 Recoil energy

The calculated average recoil energies can be compared to the systematics of the momem-

tum distribution of spallation reactions studied in [103]. The average recoil momentum was

calculated as:

Prms = (2AF < TF > 931:5 )
1=2

(A.13)

in which AF is the mass number of the recoiling nucleus and < TF > the calculated average

recoil energy of this fragment.

Prms is plotted in �gure A.7 as a function of the fragment mass number for the interaction

of 1 GeV protons with Fe and W targets.

The solid lines in �gure A.7 represent the systematics of Prms [103, 104] :

Prms =

s
3p2FAobs(Ainit �Aobs)

5(Ainit � 1)
(A.14)

in which pF is the Fermi momentum and Ainit is the mass number of the nuclei of the matrix

(the initial nuclei). Fermi momenta of 260 MeV/c and 265 MeV/c [105] were used for Fe and W
respectively. The results of the Monte Carlo calculation of the average recoil momentum are in
reasonable agreement with the systematics for the spallation residues decaying by evaporation.

Higher values of the kinetic energies, characteristic of �ssion, are obtained for �ssion fragments.

A.3.5 Displacements per atom

Having calculated the di�erent probabilities, cross-sections, for the production of a given nu-

cleus and its recoiling energy, we can evaluate the dpa induced in the window by the spallation.
The results will be compared, on Aluminum, with the results given in [106].

The displacements per atom is the sum of the di�erent contribution of each recoiling nuclei
produced by the spallation process. If we write dpa(E(Aobs)) the number of dpa produced by a
recoiling nucleus of mass Aobs, the number of each such process per second is given by:

�(Aobs)
�t

S
(A.15)

with �t the total number of protons going through the window per second, and S the surface

of the beam at the window.
The total number of dpa due to the spallation is then 22:

dpa=s =
X
Aobs

�(Aobs) dpa(E(Aobs))
�t

S
(A.16)

We can now calculate the dpa for the di�erent windows. As we saw there are two di�erent
possibilities for the displacement calculations. The di�erential cross-sections for the protons

are of course always determined by the Monte-Carlo code described above. We will the use

notation:

LSS LSS theory is used for the displacements;

22. Indeed, the total number of displacements is the product �(Aobs) dpa(E(Aobs)) �tNs with Ns the number
of atoms per cm2. When calculating the dpa, we have to calculate the number of displacements per atom under
the beam of protons and therefore divide by Ns S with S the surface area of the beam.
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Fig. A.7: Average recoil momentum of residual nuclei as a function of the fragment mass

number calculated with the spallation code described in the text (full symbols) for the interaction

of 1 GeV protons with Fe and W. The calculations agree with the systematics (solid line) for
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DIANE the results of the simulation code are used.

Before going into the calculations for the di�erent windows considered, we can check that we

�nd the adequate results for an aluminum window [106]: the displacements per atom induced

by a 4 �A=mm2 600 MeV proton beam in a 10 mm thick window have benne calculated using

the HETC code [107]. Our calculation of the dpa per second for a 600 MeV proton beam on

an aluminium target using the LSS theory is in agreement with the results of [106] as shown in

the following table. Both values are given for 113 �A=cm2:

Al [106] LSS

dpa/s 8:76 10�7 8:17 10�7

Figure A.8 shows the variation of the number of displacements as a function of the recoiling

nuclei for recoil energies calculated for reactions of 1 GeV protons on tungsten and iron calcu-

lated using the LSS theory. These distributions exhibit a peak at s 65% and 80% of the target

mass number for tungsten and iron targets respectively. But taking into account the production

cross-sections to get the contribution to the dpa/year of each recoiling nucleus, this peak moves

to higher mass numbers (cf. �gure A.9). One can note that the contribution of �ssion products
to the dpa is small although their recoil energy is larger than the recoil energy of evaporation
residues.

The distribution shown in �gure A.10 is obtained using the displacements calculated with
the DIANE code. The results are very similar to those obtained with the LSS theory. Summing
the contributions of all recoiling nuclei, the values of the dpa per year shown in the following

table are obtained. Both calculations agree and yield rather high values of dpa.

Method Fe W

LSS 74 200

DIANE 78 222

In tungstene, the nuclei which cause the most damage in the window, with A � 120, are

not produced in important quantities (see �gures A.8 and A.9). It is mainly the heavy nuclei,
A � 160, with a kinetic energy of 4 � 5 MeV, which lead to the most dpa.

For the iron window, because of the absence of the �ssion process, the sutuation is the same
for the displacement production and the dpa production : A � 40. The corresponding kinetic
energy is 4 � 7 MeV, similar to the energy for the tungstene window.

These results, which seem high compared to neutron damage in critical reactors as we will
see, are similar to those in [47] which gives 200 dpa for 7000 hours at 113�A=cm2, using the

LSS theory.

A.4 Elastic scattering

A second reaction we have to take into account is the elastic scattering of the protons on

the nuclei of the window. This mechanism of dpa production is not often taken into account
when analyzing the beam window. Indeed, the scattering cross-sections decreases rapidly with

the angle of di�usion: only forward scattering can be responsible for displacements. But at such

angles, the recoil energy is very low, which means that few displacements are induced. Such a
reasoning leads to neglect the elastics scattering in the analysis.
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such an occurence) as a function of the recoiling nucleus mass number calculated using LSS

theory from the average kinetic energy of the recoiling nuclei for 1 GeV protons on Fe (solid
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mass number calculated using the LSS theory and the spallation code described in the text for 1

GeV protons on Fe (solid line) and 1 GeV protons on W (dashed line).
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Fig. A.11: Angular distribution in the center of mass for elastic scattering of 1 GeV protons.

Left: Calculated for a 56Fe target with the procedure described in the text. Right : Calculated for
58Ni and compared to data [108].

We are going to show here that because of the energy of protons, 1 GeV, the recoil energy

at forward angles is su�cient to create damages and must be taken into account. It should be
noted however that this process does not change the nature of the nuclei and therefore does
not create impurities within the window.

A.4.1 Cross-sections

In order to do this calculation correctly, we must have an adequate value for the di�erential
elastic cross-section. However, the experimental values go only as low as a few degrees [108].
After a quick calculation with these data, it became clear that most of the dpa were done at
extremely low angles, as we will see later on. It therefore became necessary to have a better
approximation of these di�erential cross-sections.

An optical model calculation in which the Dirac equation has been solved numerically by

the ECIS94 code [109], has been used. The vector and scalar potentials have been derived

from the global Dirac phenomenology of references [110, 111]. This work provides energy and
target mass number dependent global optical potentials for proton energies from 65 to 1040
MeV. Figures A.11 and A.12 show the quality of the �ts obtained with such a procedure when

compared to data for Ni and Pb [108] and the angular distributions calculated for Fe and W.

A.4.2 Displacements per atom

Here again, once we have at our disposal an adequate set of di�erential cross-sections and

the correct DIANE tables, we can evaluate the total number of displacements per second. The

kinetic energy of the recoiling nucleus is obtained through simple relativistic kinematics and
increases with the angle of deviation of the proton.
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Fig. A.12: Angular distribution in the center of mass for elastic scattering of 1 GeV protons.

Left: Calculated for a 184W target with the procedure described in the text. Right: Calculated for
208Pb and compared to data [108].

As was the case for the spallation, the dpa per second are given by:

dpa=s =

Z
d�

d

dpa(E(�))

�t

S
d
 (A.17)

with �t the intensity of the proton beam and � the deviation angle (cylindrical symmetry) and
dpa(E(�)) the number of dpa induces by a nuclei recoiling at the E(�).

For the tungsten and iron windows we �nd:

Method Fe W

LSS 480 180

DIANE 428 183

The dpa are mainly produced at extremely low angles : �cm < 0:5�, for which we observe the

\cut-o�" due to the cascade energy threshold. The energy at such an angle is 2 keV for iron
and 0.5 keV for tungstene. This explains the results : the cross-section increases rapidly as �cm
decreases and the diminishing kinectic energy of the recoil nuclei is still su�cient to produce a

cascade. This process is in part due to the energy of the initial proton : 1 GeV. With protons

of lower energy, we would observe a \cut-o�" at a greater angle and a signi�cant reduction in
the number of dpa.

We also note a di�erence between the iron and tungstene matrix. The second is (i) lighter,

the recoil nucleus therefore takes more energy at a given angle, and (ii) the cascade energy
threshold is lower. Both e�ects combine to give a substantial di�erence in the total amount of

dpa.

Where as for the spallation, a light nuclei is preferred, the elastic scattering favors heavy
nuclei.
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Fig. A.13: The distribution of displacements (arbitrary units) as a function of the angle of

deviation of the proton for 56Fe calculated using the LSS theory.
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Fig. A.14: The distribution of displacements (arbitrary units) as a function of the angle of

deviation of the proton for 184W calculated using the LSS theory.
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A.4.3 Comparison spallation - elastic scattering

The spallation process, as well as creating dpa, changes the nature of the window by intro-

ducing new elements in the matrix. This might lead us to think that the spallation process is

still the main responsible for the degradation of the window because the change in chemical

composition will change the physical and mechanical properties of the matrix. However, without

thinking of diminishing this aspect, we can look back at the dpa mechanism and the recombina-

tion that occurs immediately after the cascade. The irradiation e�ciency, which is the number

of free defects left after recombination divided by the total number of dpa, decreases with the

damage energy Tdam [87, 89]. From close to 1 just above the threshold, it falls rapidly to about

30% for a few keV. The mean recoiling energy at the peak of the dpa distribution (see �gures

A.8, A.9, A.13 and A.14) is:

window spallation elastic scattering

Fe 4 � 7 MeV < 2 keV

W 4 � 5 MeV < 0.5 keV

In the spallation process the recoil energy of the fragments comes mainly from multiple
emission of particles leading to energies of the order of several MeV. In addition, when �ssion
occurs, the fragments have energies close to 1 MeV/nucleon.

On the contrary, the elastic scattering process occurs only at extremely low angles, for which
the recoiling energy is very close to the threshold 23. This important di�erence may lead to two
distinct mechanism, one, the spallation, where the recombination is very important but there is

a change in the nature of the matrix, another which does not alter the chemical composition of
the matrix but for which the recombination is very low, leading to very high real displacements.

A.5 General Considerations

A.5.1 Thermal power

Besides the damage by displacement in beam window, there is another important direct
technological impact of the proton beam: the heat deposit in the window through ionisation.

If we consider a parabolic pro�le for the proton beam we have

I(r) =
2 I0

�r20
(1� r2

r20
) (A.18)

with r0 = 7:5cm the radius of the beam and I0 = 10mA the beam current. The maximum
current density is 113�A=cm2. If we consider that the energy lost in the window is given by:

dE

dx
(1 GeV; W ) = 24 MeV=cm (A.19)

dE

dx
(1 GeV; Fe) = 13 MeV=cm (A.20)

23. Because the protons have 1 GeV, the recoiling energy at such small angles is su�cient to make the nucleus
leave its lattice site. Another way to say this would be to introduce a threshold energy for the proton beam
under which the elastic scattering process is not to be taken into account because the recoiling energy is below
the threshold energy of the matrix.
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then we �nd:

window Fe W

energy deposit (kW) 39 72
max power density (W/cm2) 440 814

We can compare these results with the power densities in the critical reactors [5] : for a

PWR we have 200 W=cm2. The removal of this heatmay lead to prefer a window composed of

light nuclei, but even then it will raise important technological di�culties.

We can compare these results with the power densities in the critical reactors 24 [5]. For a

PWR we have 200W=cm2 and 1kW=cm3. For a fast reactor, with a sodium coolant, we have

1:3kW=cm3.

A.5.2 Transmutation of window

As we saw above when considering the di�erences in elastic scattering and spallation damage

production, the second brings about a change in the chemical composition of the window. We
can evaluate the percentage of nuclei which have undergone spallation:

� =
�t �t

S
with �t =

X
A

�(A) (A.21)

with �(A) the di�erential cross-section for producing a spallation fragment of mass A [122].

window Fe W

�t (mb) 710 1620
� (%/year) 0.79 1.8

A signi�cation fraction of the window will change nature during the year, which may lead
to metallurgical and physical di�culties when we compare with the standard percentage added
in typical steels. The nature of the spallation products have therefore to be know precisely to
predict the evolution of the window.

A.5.3 Displacements by neutrons

Finally, the window is also placed in contact with the spallation source and therefore is in

the neutron ux of the source. To evaluate the neutron damage we can compare with those

observed in the critical reactors [5] for which we have the value:

1022n=cm2 (E > 1 MeV )! 5 dpa (A.22)

This leads to about 100 dpa per year in steel window. Only a gross �gure can be given since
the precise value depends on the ux in the sub-critical blanket.

There is therefore a substantial di�erence between the dpa induced by the neutrons and

those induced by the protons : the second are by far the most dangerous.

24. The power density in kW=cm3 is related to the heat production per cm3 of fuel in the reactor cells.
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A.6 Conclusion

The interface between the accelerator and the sub-critical core in a hybrid reactor is an

essential part of the design. It is solicited by the liquid metal spallation source, neutron ux

and proton beam. We have studied here some of the impacts of the proton on the window. The

dpa calculations were done with the spallation process but also with the elastic scattering on

the nuclei of the matrix. We found that this last process must be taken into account because

of the high values of dpa and the di�erence in recombination of the defects which could lead to

very di�erent macroscopic behaviors.

Considering this impact, it seems extremely di�cult to conceive a window which could hold

for a year and even a few months. There are solutions in which this interface is spread over a

broader region: the spallation target ensures a minimumvoid in the end region of the accelerator

through its convection, and a window is placed outside of the core itself. This could lead to

easier replacement and less damage to the window.
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R�esum�e

The transmutation of the most abundant minor actinide (241Am) by neutron induced nuclear

�ssion is a promising way to address the question of nuclear waste incineration. In a thermal
neutron ux this option depends crucially on the 242gsAm capture cross section, which di�ers
by a factor of 20 in the two most widely used nuclear data libraries (ENDF-B/VI and JEF 2.2).
An experimental study carried out at the Institut Laue-Langevin in Grenoble (France) and its

impact on the present understanding of nuclear waste incineration systems will be discussed.
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B.1 Introduction

Social acceptability of nuclear energy is strongly related to the problem of long living nu-

clear waste produced during the burn-up of the nuclear fuel. The transmutation of transuranic

elements by neutron induced �ssion constitutes a very promising way to reduce long-term ra-

diotoxicity of nuclear waste. The INCA (INCineration by Accelerator) project [112] of the

Directorate for Science of Matter of the French Atomic Energy Authority (CEA/DSM), aims

to outline the ideal physical conditions to transmute minor actinides (mainly 241�243Am, 237Np

and 244�245Cm) and some long living �ssion products (99Tc, 129I and 135Cs) in an intense neu-

tron ux obtained by an accelerator driven spallation facility coupled to a sub-critical system.

In this framework, a sizeable discrepancy of a factor of 20 was pointed out on the 242gsAm

thermal neutron capture cross section from JEF-2.2 (5511 barns) and ENDF-B/VI (252 barns)

libraries [113, 114]. For the 242gsAm data, JEF 2.2 is based on the JENDL 3.2 library [115]

which rely on a Japanese evaluation [116]. No experimental data are actually available for this

reaction and the recommended values are based on theoretical evaluations.

This big discrepancy has no major impact on the current nuclear reactors, where the 242gsAm

is present at very low concentration. This is essentially due to the absence of 241Am in the

starting fuel 25, to the low neutron ux and to the very short half-life of the 242gsAm (16.02
hours). On the other hand, in a minor actinide incineration system the initial fuel will contain
mostly 241Am and the high neutron ux will contribute to form a large amount of 242gsAm.
The quantitative impact of its capture cross section on the behaviour of an incineration system

based on thermal neutrons, can be obtained by looking at the number of neutrons required
to �ssion an atom of a speci�c nuclear fuel. This parameter, also known as the Dfactor, is
plotted in �gure B.1 as a function of the thermal neutron ux [117]. A mixture of minor
actinides composed of 43% 241Am, 27% 243Am, 17% 237Np and 10% 244Cm, was assumed in
the calculations. This composition corresponds to the minor actinides which are supposed to

be present after multi-recycling of a MOX (Mixed Oxide) fuel. The continuous and the dashed
lines in �gure B.1 are obtained respectively by using the JEF-2.2 and the ENDF-B/VI libraries.
A negative value of the D-factor corresponds to a gain of neutrons during the transmutation
process and it should be obtained to have a transmutation system economically acceptable. In
reality the "break-point", where the system becomes "critical", is situated at about 0.3 to take

into account the neutron leakage from the system. From �gure B.1, it is therefore evident that
the transmutation of a mixture of minor actinides issued from multi-recycling of MOX fuels, is
possible with a thermal neutron ux of about 2 1015 n/cm2s only if the value of the 242gsAm

capture cross section is lower than a few hundred barns.

A correct determination of this cross section is indeed crucial for the present studies of minor

actinides incineration systems.

B.2 Experimental procedure

In order to assess experimentally the transmutation e�ciency of 241Am in a high thermal
neutron ux and to estimate the 242Am capture cross sections, a total of 12 samples containing

each about 30 �g of 241Am oxide canned in quartz ampoules have been irradiated at the High

Flux Reactor of the Institut Laue-Langevin in Grenoble (France). This single highly enriched
fuel element reactor is cooled and moderated by D2O and provides the highest purely thermal

25. 241Am is mainly formed by �� decay of 241Pu during the fuel burn-up.
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Fig. B.1: Number of neutrons required to incinerate by nuclear �ssion one atom of the given

isotope mixture as a function of the thermal neutron ux intensity. The continuous line is

calculated using the JEF 2.2 library, while the dashed line is obtained with ENDF-B/VI. The

starting mixture corresponds to the average composition of the minor actinides after multi-

recycling of a MOX-fuel.

neutron ux available in the world. The combination of a very high neutron ux and the absence

of epithermal neutrons, has been essential for the success of the following experiment.

The experimental method relies in the measurement of the evolution of the isotopic com-
position of several samples irradiated for di�erent times and in di�erent neutron uxes. The
H9 beam position, which provides the highest neutron ux easily available at ILL, was used

for 8 of the 12 samples. The sample changer of the Lohengrin spectrometer was used to bring

the samples at a distance of about 60 cm from the fuel element, where the neutron ux ap-
proaches 6 1014 n/cm2s with a thermalization coe�cient of more than 98%. The T4 irradiation
position located on the top of the ILL-reactor and giving access to a neutron ux of about
2 1013 n/cm2s, was used for 4 samples. In Table B.1 the experimental programme is given with

the precise mass of each sample and the irradiation duration. The main reason for using two

di�erent uxes resides on having two independent sets of data to be used in the �nal �t and
especially to verify experimentally that the epithermal component in H9 could be neglected in

the data analysis. In fact, the T4 position is outside the heavy water reactor vessel at about
1.3 meters from the fuel element, where the neutron ux is perfectly thermalized. The isoto-

pic chains formed by thermal neutron irradiation of 241Am are shown in �gure B.2. O�-line

gamma-ray spectroscopy and mass spectrometry were used to determine the evolution of each
irradiated sample as described in the following section.
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2 1015 n/cm2s. The bold dashed lines indicate when neutron induced �ssion is possible. Trans-

mutation is more e�cient when the �ssion event occurs after the lowest number of successive

neutron captures.

B.3 O�-line measurements

The very short half-life of 242gsAm and its very low concentration, make impossible on-
line experiments. Mass spectrometry techniques must then be applied. A number of ancillary
measurements are nevertheless necessary to obtain a reasonable precision on the �nal results.

B.3.1 Neutron Flux determination

A 20 mg natural iron wire, canned in a quartz ampoule, was irradiated together with each
241Am sample to measure the average thermal neutron ux. During the irradiation of the iron

sample, the isotope 59Fe is formed through neutron capture of 58Fe. 59Fe then decays with a half-
life of T1=2 = 44.5 days to the stable 59Co through beta decay followed by gamma-ray emission.
By measuring the absolute gamma-ray intensity of the 1291.6 keV line of the irradiated iron
samples, the average neutron ux has been determined [118] with an accuracy of about 4%,
which is satisfactory for the present experiment. The choice of natural iron as a ux monitor

was made in consideration of the experimental conditions. The very high temperature (>750
�C) inside the H9 beam tube makes the use of any aluminium alloy impossible and the high

neutron ux impose a very "diluted" sample to avoid to have a very high radioactivity.

In �gure B.3, the average neutron ux is plotted as a function of the irradiation time, where

the 0 value corresponds to the beginning of the irradiation campaign. We observe a steady
decrease of the neutron ux as a function of time, probably due to the movement of the reactor
control rod during the cycle. The reactor stability is better than 2% over the considered time

interval. During the initial six days the reactor was operated at the nominal power, before the

decrease at 52 MW from the sixth day on.

B.3.2 X and Gamma-ray spectroscopy of irradiated samples

The accuracy of the �nal results depends strongly on the determination of the capture cross

section of 241Am and the corresponding branching ratio towards the ground and the metastable
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241Am Mass Irradiation duration Irradiation Position

(�g) (days)

29.52 30 minutes H9

25.94 0.95 H9

30.21 2.01 H9
27.89 5.02 H9

31.52 10.98 H9
25.24 10.98 H9

25.32 19.03 H9

38.14 19.03 H9

37.92 5.01 T4

27.95 11.01 T4

29.81 24.0 T4
29.85 24.0 T4

Tab. B.1: Details of the irradiation programme. In three cases, two 241Am samples were ir-

radiated simultaneously to permit two di�erent mass spectrometry analyses, as described in

section B.3.3. The neutron ux at the H9 position is about 6 1014 n/cm2s, while on T4 is about

2 1013 n/cm2s.

states of 242Am. To determine these values, dedicated X and gamma-ray spectrometry measu-
rements have been carried out [119] using two samples irradiated respectively 30 minutes and
1 day on H9. The principle relies on the determination of the X and gamma activities after 1, 2
and 273 days from the end of the irradiation. In �gure B.4, a schematic view of the �rst steps
of the 241Am evolution is given. 242gsAm is formed either directly by 241Am(n,) or by decay of

the 242mAm by internal conversion. The 242gsAm then undergoes �� decay to 242Cm (83%) and
electron capture to 242Pu (17%).

The decay rate of 242gsAm can then be determined by looking at the K� lines of 242Pu at
99.5 and 103.7 keV, and at the 42.1 keV -line. Complementary information can be obtained

by the a-decay of 242Cm to 238Pu observed by looking at the associated 44.1 and 101.9 keV
-lines.

At short cooling times, the decay of 242gsAm formed by 241Am(n,) dominates, with the

contribution coming from 242mAm decay being negligible. X and -spectroscopy measurements

will then provide directly the capture cross section for 241Am(n,)242gsAm. These measurements
require a very short irradiation (30 minutes) in order to avoid a huge background coming from
the X-rays emitted from the �ssion fragments. At long cooling times, the "original" 242gsAm

has disappeared (T1=2 = 16.02 h) and the 242gsAm present in the sample is formed only by

the Internal Conversion of 242mAm (T1=2 = 141 y). In this case, X and g -spectroscopy mea-
surements of a sample irradiated for 1 day on H9 will provide the capture cross section for
241Am(n,)242mAm. In �gure B.5, the X and  spectra obtained after a cooling time of 1.9 and
273 days are shown. The g transition at 42.1 keV is strongly suppressed after 273 days as a

consequence of the disappearing of the 242gsAm formed during the irradiation.

The �nal results are :

241Am(n,) = (695 � 30) barns

While the branching ratio is in agreement with the values given in the literature, the total



280 Mesure de �capture(
g
Am) a l ILL

5.20 101 4

5.30 101 4

5.40 101 4

5.50 101 4

5.60 101 4

5.70 101 4

5.80 101 4

0 5 1 0 1 5 2 0

irradiation on H9

n
eu

tr
o

n
 f

lu
x 

(n
/c

m
2
/s

)

time (days)

f2, 11 days

f3, 19 days

f5, 2 days

f6, 1 day

f9, 5 days

Fig. B.3: Average thermal neutron ux at the H9 position of the ILL reactor as a function of

the time, where 0 corresponds to the beginning of the irradiation campaign. It should be noted

that after 6 days of irradiation, the reactor thermal power was decreased from 57 to 52 MW.

capture cross section is 16% higher than the recommended JEND-3.2 valuation and 22% lower
than a recent Japanese measurement [120].

B.3.3 Mass spectrometry analysis

All samples have been analysed by Thermal Ionisation Mass Spectrometry (TIMS). With

this technique, the Am isotope ratios for all samples, as well as those of Cm and Pu for some
samples, have been measured on some tens of ng of each element, with a precision ranging from

0.5% to few percents, depending on the value of the isotopic ratios. For some samples, the isotope

dilution analysis with tracers has been applied for the determination of Cm and Pu amounts
relative to the initial 241Am quantity. Due to the isobars coming from the di�erent elements,
it was necessary to perform a separation between these elements before TIMS analyses. These

separations have been carried out by High Performance Liquid Chromatography (HPLC), so

that the composition of di�erent Am, Cm and Pu isotopic chains has been determined with
very high accuracy and precision.

In �gure B.6, the isotopic ratio 243Am/241Am is plotted as a function of the irradiation time.
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Fig. B.4: Schematic view of the �rst steps of the 241Am transmutation chain.

The continuous and the dotted lines are respectively calculated for a nominal neutron ux of
5 1014 n/cm2s from JEF 2.2 and ENDF-B/VI libraries. The uncorrected experimental data
are plotted with square marks connected by a dashed line to guide the eye. It is evident from
these raw data that the value of the 242gsAm cross section is compatible with the ENDF-B/VI
evaluation.

A qualitative and semi-quantitative analysis (15 to 20% uncertainty) has also been carried
out by Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry (ICP-MS) to obtain the �ssion fragment
yields. At present the results are still under evaluation and a comprehensive article will be
submitted within few months.

B.3.4 Results and Conclusions

The mass spectrometry data, as well as the X and -ray spectroscopy measurements des-
cribed in the previous section, have been analysed to determine the capture cross sections of
242gsAm.

All available measurements on the di�erent samples (Xs �Xs) - isotopic ratios (
243Am/241Am,

242mAm/241Am) for all samples as well as Cm, Pu and �ssion product abundances for three

samples - constitute the experimental data to be compared in a global �t with the prediction

(Ps) obtained by solving the Bateman equations describing the evolution of each sample.

The minimisation of the global �2 function over all di�erent measurements and for all twelve
samples,

�2 =

12X
s=1

X
meas:

�
Xs � Ps

�Xs

�2

with the unknown 242gsAm capture cross section as a free parameter, gives the following value:

242gsAm(n,) = (280 � 40) barns
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Fig. B.5: X and -spectra after a cooling time of 1.9 and 273 days.
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An accuracy of 25% is given as the result is still preliminary and further data analysis is

still in progress.
The preliminary result is in agreement with both the ENDF-B/VI value and with a recent

Belarussian evaluation [121].
The option to transmute 241Am together with the minor actinides issued frommulti-recycling

of a MOX fuel by an intense ux of thermal neutrons is still theoretically open.
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An object oriented software for the

simulation of sub-critical hybrid systems
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R�esum�e

The growing public awareness to the problem of nuclear waste has led many research laboratories

to look into the possibilities of transmutation and the design of hybrid reactors. Such a reactor
is the combination of a proton accelerator, a spallation target and a sub-critical blanket. The
simulation of such systems is well suited to Monte Carlo techniques.We propose a new program,
mcap, speci�cally developed for this purpose. But more than a neutronics code, it bene�ts from
the recent progress in software engineering, giving a completely integrated tool combining static
ux and dynamical evolution calculations.

Condensed versions of this article are going to be submitted to Nuclear Instruments and

Methods in Physics Research and to Computers in Physics.
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C.1 Motivation

During the �rst stage of the nuclear adventure, the question of nuclear waste was considered

marginal. Nowadays, it is perceived as a very serious and particularly di�cult problem to solve.

As a means of avoiding long-term storage, the use of neutrons for transmutation of the long-lived

radioactive nuclei to short-lived or stable species is under consideration in several laboratories.

Sub-critical accelerator-driven systems are thought to o�er a technological solution to the nu-

clear waste problem. They are based on (�gure C.1) an intense neutron source, consisting of a
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Fig. C.1: Principle of an accelerator driven hybrid system.

high intensity proton accelerator and a spallation target, surrounded by a sub-critical blanket

containing actinides and selected �ssion products to be destroyed.
The evaluation of the performances of such a system necessitates specialized tools. The

minimal speci�cations include :

{ the calculation of the neutronics of the sub-critical blanket (neutron ux as a function of
position and energy, sub-criticity level, power),

{ the prediction of the evolution of the isotopic composition of the blanket under sponta-
neous and induced decay for signi�cant durations,

{ the possibility of varying the many parameters that describe the system (cross section

databases, geometry, materials, operating mode, etc.,).
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At the time this study began and after a few attempts, it seemed to us that no software was

ful�lling the above speci�cations. We discarded the coupling of di�erent tools, which required

the realization of tricky interfaces between programs using di�erent conventions or physical

hypotheses. We decided instead to create a new and integrated software, mcap, based on Monte

Carlo techniques for the physical description. In contrast to the very poor ergonomics of previous

codes and in order to safely control the calculation inputs and outputs, it was agreed that an

user-friendly interface had to be developed. These concerns led to an object oriented design of

the code.

C.2 Physical model and computation scheme

C.2.1 Neutronics

C.2.1.1 Spallation source

The collision of the proton beam with the spallation target is not simulated in mcap for two

reasons. First, the complexity of the physics of the spallation and the existence of specialized
models and programs [123, 124] makes any new software development ine�cient. Secondly, the
behavior of ordinary hybrid systems is dominated by �ssion neutrons, that are much more
numerous than spallation neutrons. mcap gives the possibility of using parameterized spallation
source or, for detailed studies, of importing sources computed by external tools.

C.2.1.2 Interaction generation and propagation

The core of mcap is built on a Monte Carlo algorithm that simulates the interactions of
a statistically signi�cant number of neutrons with the nuclei of the sub-critical blanket. The

propagation of one of these neutrons is depicted by iterating the following scheme :

1. the material, in which the neutron is located before a new interaction, is described by
the list of ni partial isotopic densities �i (atoms cm�3). For every isotope present in this
material, the microscopic cross sections �pi (T ), for the np processes p, are evaluated at the
kinetic energy T of the incoming neutron. Elastic, (n,), (n,p), (n,�), (n,2n), (n,3n) and
�ssion reactions are taken into account. The cross sections result from linear interpolations

between the values that are available in the database.

2. the global interaction length is calculated [125]

�(T ) =
1Pni

i

Pnp
p �i�

p
i (T )

: (C.23)

The distance r to the next interaction point is randomly generated with an exponential
law

dN

dr
= e�

r
� (C.24)

and the interaction type as well as the isotope i are chosen according to the partial

macroscopic cross sections �i(T ) = �i�
p
i (T ).
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3. the temperature � of the medium is taken into account via a Maxwellian distribution of

the kinetic energy Ti of the target isotope i

Ti =
�!p 2

i

2Mi

=
3

2
kB�

dN

dTi
= e

�
2Ti

3kB� (C.25)

where �!p i is the momentum of the target, Mi its mass, and kB the Boltzmann constant.

4. depending on the interaction, the kinematics of the out-coming neutrons is determined.

Since mcap propagates only neutrons, the captures (n,), (n,p), (n,�) give an empty

output. For elastic interactions, the kinetic energy and momentum of the di�used neutron

are updated. For (n,2n), (n,3n) and �ssion reactions, new neutrons are generated. In the

case of �ssion of an isotope i, the average number of emitted neutrons ��i varies linearly

with the incident neutron kinetic energy [126]

��i = �0i +
d�i

dT
T; (C.26)

where the constant term �0i and the slope are �tted from the nuclear database. The actual

number of neutrons �i for a particular �ssion is assumed to follow a Gaussian distribution

dN

d�i
/ e

�
(����i)

2

2�2
f (C.27)

with a width �f = 1:08 [127]. The kinetic energies Tf of the out-coming neutrons are
generated according to a Watt spectrum

dN

dTf
/
p
Tfe

�
Tf
W (C.28)

with W=1.29 MeV for a �ssion or W=0.8 MeV for a (n,xn) reaction [126].

5. if the incoming neutron, on its way to the next generated interaction point, does not cross
any boundary with a new volume, then the interaction is declared valid (�gure C.2). In
the opposite case, the neutron is propagated, without interaction, towards the intersection

of its line of ight with the boundary, and conserves its momentum.

The program o�ers two ways of managing the neutrons produced by �ssion or by (n,xn) reactions
(�gure C.3). In a single stack calculation a LIFO (Last In First Out) stack stores the neutrons,

suppressing any notion of generation. When the stack is empty, a new spallation neutron is

pushed on the stack, until the required number of spallation neutrons is processed. When the

stack is not empty, the �rst neutron on the stack is propagated. When it disappears, it is
removed from the stack and its descendants (if any) are put on the stack. This �rst method

minimizes the number of neutrons to store in memory but has the disadvantage of giving
unusable results when a divergence occurs (the stack grows inde�nitely). Consequently, a double

stack algorithm has been developed : all the spallation neutrons are pushed on the �rst LIFO
stack, propagated, and removed from the stack. The descendants are placed on a second LIFO

stack, which corresponds to the next generation. When the �rst stack is empty, the two stacks

are swapped, and the procedure is iterated until the two stacks are empty or a maximumnumber
of generations is reached. With this second algorithm, one can recover pertinent results even

for sur-critical systems. Figure C.4 illustrates the propagation of a neutron in a reactor close
to the criticality.
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and AE intersect a material with

a di�erent composition, that is to

say with di�erent neutronics pro-

perties. The neutron is therefore

propagated to points D and F res-

pectively, and a new interaction

is simulated.

C.2.1.3 Characterization

Flux

Once all neutrons are propagated, the ux �(T ) is given by the \cord" estimator [125].
In one sub-volume of the reactor, and in a bin of kinetic energy [Tmin; Tmax], the ux in neu-
trons cm�2s�1 will be Z Tmax

Tmin

d�(T )

dT
dT '

P
l

V

nnpIbeam

e nspa
(C.29)

where

{
P

l is the sum of path lengths (the \cords") in the sub-volume for neutrons having their
kinetic energies within [Tmin; Tmax],

{ V is the volume of the sub-volume.

{ nnp is the number of spallation neutrons per proton on target,

{ Ibeam is the beam intensity (A),

{ e is the elementary charge (C),

{ nspais the number of simulated spallation neutrons.

Multiplication factor

The multiplication factor keff is evaluated di�erently for the single and double stack algo-

rithms. For a single stack simulation, for which no generation information is recorded, keff is

simply given by [128]

keff = 1 � nspa

nt
(C.30)



290 Code Monte-Carlo MCAP

neutron

neutron

any generation

neutron

neutron

neutron

single stack double stack

generation i generation i+1

neutron

neutron

neutron

neutron

neutron

neutron

Fig. C.3: Single and double stack calculation (see text).

where nspa is the number of spallation neutrons and nt the total number of neutrons. This

estimator is biased (keff < 1) for systems above criticality. For a double stack simulation, keff
is calculated through

nt = nspa(1 + keff + k2eff + :::+ k
ng
eff ) = nspa

1� k
ng+1

eff

1 � keff
: (C.31)

for ng generations. The solution keff of this equation is unbiased and works for any system.

Power

Knowing that a �ssion produces 200 MeV in average, a simple count of the simulated �ssions
gives the power in every sub-volume of the reactor.

C.2.2 Evolution

C.2.2.1 Bateman equations

The evolution of the isotopic composition is given by the well known Bateman equations.
In our case, the time variation of the partial density �i in a given volume comprises four terms :

d�i

dt
=� spontaneous disappearance + spontaneous appearance (C.32)

� induced disappearance + induced appearance (C.33)

More precisely,

d�i

dt
= �

niX
j=1

�ij �i +

niX
j=1

�ji �j (C.34)

�
ndX
p=1

niX
j=1

Z
1

0

d�(T )

dT
�
p
ij(T ) �i dT (C.35)

+

naX
p=1

niX
j=1

Z
1

0

d�(T )

dT
�
p
ji(T ) �jdT (C.36)
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Fig. C.4: Propagation of a neutron and its descendants in a nearly critical hybrid system.

where

{ � is the ni � ni matrix of spontaneous decay constants �ij (s�1) (the process i ! j

corresponds to �ij = ��ji < 0),

{ d�(T )
dT

is the di�erential neutron ux (cm�2s�1MeV�1),

{ nd the number of disappearance processes,

{ na the number of appearance processes,

{ �
p
ij(T ) the cross section of the disappearance process i! j (cm�2),

{ �pji(T ) the cross section of the appearance process j ! i (cm�2).

Writing by hand such a system of di�erential equations rapidly becomes an inextricable task

(�gure C.2.2.1).

In mcap, this operation is fully automatized. According to the list of isotopes that have
been selected by the user, all calculable decay channels are identi�ed and incorporated in the
di�erential system. When a reaction leads to two di�erent �nal states (e.g. Am242

fundamental and

Am242
meta-stable

), the corresponding branching ratios are taken into account.

C.2.2.2 Numerical resolution

The actual resolution of the above system of di�erential equations is preceded by a cross
sections averaging procedure. The neutron ux �, stemmed from the neutronics calculation,
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comes in histogram form, with a logarithmic energy axis. The continuous sums
R
1

0
:::dT in

equations C.35 and C.36 are replaced by discrete sums

d�i

dt
= �

niX
j=1

�ij �i +

niX
j=1

�ji �j (C.37)

�
ndX
p=1

niX
j=1

nbX
b=1

�(Tb) �
p
ij(Tb) �i (C.38)

+

naX
p=1

niX
j=1

nbX
b=1

�(Tb) �
p
ji(Tb) �j (C.39)

where

{ nb is the number of bins in the ux histogram (typically 48, but any value is possible as

long as the statistics is large enough to populate the histogram),

{ �(Tb) the ux (cm�2s�1) in the bin b,

{ �dij(Tb) is the averaged cross section over the bth bin.

Finally, a Runge-Kutta algorithm is used to solve the system.

C.2.3 Coupling neutronics and evolution

The simulation of an hybrid system over signi�cant periods of time poses the problem of
the coupling between static and dynamic aspects. By static, we mean the evaluation of the
quantities that describe the reactor at a given time whereas by dynamic, we mean the time

evolution of these quantities. Flux and inventory (i.e. the isotopic composition of the blanket)
are a good illustration of such a coupling : the neutron ux �(t) at time t depends on, among

other things, the inventory and its spatial distribution. In its turn, the inventory is being
modi�ed continuously by the evolution under neutron ux,among other things. An iterative
procedure (�gure C.7) solves the problem : the neutron ux is evaluated at periodic values of
time t = 0; T; 2T; :::; nT , where the period T is chosen small enough to ensure the validity of

a constant neutron ux hypothesis between iT and (i+ 1)T . So the fundamental simulation is

a simple sequence of ux,evolution,ux,evolution... calculations. Many optional operations can
be superimposed on this simple scheme :

{ in order to describe the introduction of matter in the reactor, operations called loads can

be taken into account : a load is de�ned by its composition, the a�ected volumes and the
occurrence times. It can be discontinuous (i.e. at discrete times) or continuous,

{ symmetrically, the extraction of matter from the reactor is described by operations called
unloads. An unload is de�ned by the extraction e�ciencies for a list of selected isotopes,

the a�ected volumes and the occurrence times. It can be discontinuous or continuous, the

later case being very useful, for example, for the description of systems with an on-line
extraction of �ssion products.
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{ since distinct sub-volumes evolve independently, sub-volumes sharing the same composi-

tion at a given time will have di�erent compositions after evolution. For the simulation of

molten salt reactors, where the composition is uniform, homogenization can be program-

med. They insure a uniform composition for a list of sub-volumes.

[discontinuous load]
[discontinuous unload]
[homogenization]
[discontinuous load]
flux calculation

[continuous load]

[discontinuous unload]
[homogenization]
[discontinuous load]
flux calculation

flux calculation

t

etc.

T 2T0

[continuous unload]

evolution calculation
[continuous load]

[continuous unload]

evolution calculation

Fig. C.7: Iterative structure of a simulation. Operations within brackets ar optional.

C.3 Ergonomics

C.3.1 Integration

mcap is certainly not the �rst program dedicated to neutronics or evolution calculation. But,
to our knowledge, it was the �rst to o�er the essential functionalities in a single and coherent

package, whose strong points are

{ a transparent interface to the nuclear databases. These sets of data come from the Nuclear
Energy Agency of the OECD 26 [129].They contain a huge amount of data which are
evaluated by di�erent international groups of experts. The principal drawback of these
databases is a ackward format, mostly due to historical reasons.mcap allows simulations

with any combination of isotopes available in the JEF, ENDF and JENDL databases.

{ as described above, neutronics and evolution calculation are fully an automatically inter-

connected, sparing the user the trouble of translating data betweenmore or less compatible
programs.

C.3.2 Flexibility

The conceptual design of new hybrid systems has been the main application of mcap so
far. In this context, its ability to easily modify any parameter that describes the system is an

undeniable advantage. mcap accepts :

{ any isotope, as long the data exists in the databases (314 isotopes in JEF, 320 in ENDF,
337 in JENDL), allowing comparisons or sensitivity studies.

26. Organization for Economic Co-Operation and Development.
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Fig. C.8: Example of evolution calculation : a sample composed of the mixture Am/Np/Cm (see

�gure C.2.2.1) is irradiated in a high thermal ux. Am241 is e�ciently destroyed.
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{ any material. A material is a mixture of isotopes and can be de�ned by many ways

(weight, atomic or stoichiometric fractions with automatic conversions, mixture of known

materials,...).

{ any geometry. Spherical, parallelepipedic or cylindrical sub-volumes can be freely distri-

buted in space. The inclusion tree is automatically build, and inconsistencies are reported.

{ any spallation source. As mentioned before (C.2.1.1), simple parameterizations of the

source are proposed, or, for detailed studies, external sources can be imported via a

simple ASCII �le.

{ any operating mode. The load, unload and homogenization operations (see C.2.3) can

describe many situations.

C.3.3 Readability

A complete graphical user interface (�gure C.9) helps the physicist to organize, visualize and

control its input parameters. At the output, the program produces an easy to read document
and lays emphasis on the physical behavior of the reactor.

C.4 Results and perspectives

C.4.1 Results

Analytical calculations and documented experiments o�er great opportunities of code vali-
dation.

Only a few cases can be solve analytically, restricting the comparisons to a few examples with
simple geometry and mono-energetic spectrum [125]. Nevertheless, for a Monte Carlo, \simple"
does not mean anything and these cases are treated exactly like any other \complex" case. As
an example, �gure C.10 shows the perfect agreement between prediction and simulation.

An abundant literature about criticality benchmarks provide high precision data. For ins-
tance, the critical mass of a bare sphere of Pu239 can be found with a 0.6% uncertainty [131].
The exact composition of the alloy and its precise radius (6.3849 cm) can be directly used for a
simulation. mcap gives keff = 1:025 instead of the \experimental" value keff = 1:000 � 0:002.

In the sub-critical region, experimental reasons explain the lack of reliable benchmarks.

Nevertheless, complementary cross-checks with approximated analytical calculations and with
other codes (mcnp) can be performed. When the physical hypotheses and the nuclear data can
be chosen coherently, comparisons with mcap show a good agreement.

C.4.2 Perspectives

Our group in mainly interested in conceptual design of hybrid systems. We have divided

our study in three successive stages :

{ an exploratory phase. The huge number of a priori conceivable systems prevents us from

simulating all of them. An analytical model reduces the solution space to permitted regions

(�gure C.11), in which the appropriateness of the selected hybrid systems is insured,
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Fig. C.9: Examples of windows presented by the graphical user interface.
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{ a simulation phase of the selected hybrid systems. For this use, the level of precision

reached by mcap and its exibility have been found perfectly suitable (�gure C.12).

{ a detailed study phase of the �nal design. Crossing the 1% precision limit will require the

use of specialized softwares [132] or new developments in mcap, which is, by comparison,

still in its early days. Preliminary studies show that improvements can be expected from a

more detailed description of the neutron interactions (parameterization of the anisotropy

in the high energy range, non linearities in the mean number of neutrons produced per

�ssion, etc.).
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C.5 Conclusion

A new object oriented software, mcap, dedicated to the conceptual design of hybrid systems

has been developed. The neutronics of the reactor and its evolution in time can be calculated,

with an excellent exibility and a good precision. The program was presented in di�erent

international conferences [133] and is in the process of being di�used to external laboratories.
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Annexe A

D�eveloppements math�ematiques

A.1 Equation de di�usion

Nous allons mettre en place l'�equation de di�usion utilis�ee dans le mod�ele du c�ur sph�erique

pour calculer le ux en fonction du rayon.
Soit 	(~r; ~u; t) le nombre de neutrons ayant une localisation dans l'espace des phases autour

du point (~r; ~u). Dans un petit volume de phase d3ud3r, le nombre de neutrons est �egal �a
	(~r; ~u; t) � d3ud3r. On d�e�nit :

�(~r; ~u; t) = u �	(~r; ~u; t) (A.1)

o�u u est le module de la vitesse. Le ux scalaire prend la forme :

�(~r; t) =

Z
�(~r; ~u; t)d3u =

Z
�(~r; ~
; t)d
 (A.2)

et le courant

~J(~r; t) =

Z
~
 � �(~r; ~
; t)d
 (A.3)

Explicitons les variations de neutrons dans un etit volume de phase V = d3ud3r et de surface
S, pendant le temps dt, pour des neutrons au voisingae du point (~r; ~u) :

dN = d3udt

Z
@

@t
	(~r; ~u; t)d3r (A.4)

Les sources de variation de ce nombre de neutrons sont :

1. les fuites �a travers la surface S :

d3udt

Z
	(~r; ~u; t)~u � ~dS ) d3udt

Z
~u � ~rr	(~r; ~u; t)d

3r (A.5)

2. les collisions faisant sortir les neutrons du volume V :

d3udt

Z
u�t	(~r; ~u; t)d

3r (A.6)
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3. les arriv�es par collisions :

d3udt

ZZ
u0�s(~u0! ~u) 	(~r; ~u0; t)d3rd3u0 (A.7)

4. les sources internes au volume V , �a la fois les neutrons de �ssion et une �eventuelle source

externe (neutrons de spallation : : : ) 1 :

d3udt

Z
S(~r; ~u; t)d3r (A.8)

Ceci conduit �a l'�equation d'�equilibre en tout point :

@

@t
	(~r; ~u; t) + ~u � ~rr	(~r; ~u; t) + u�t	(~r; ~u; t) =

Z
u0�s(~u0! ~u) 	(~r; ~u0; t)d3u0 + S(~r; ~u; t)

(A.9)

En utilisant la fonction �, nous trouvons l'�equation :

1

u

@

@t
�(~r; ~u; t) + ~
 � ~rr�(~r; ~u; t) + �t�(~r; ~u; t) =

Z
�s(~u0 ! ~u; ~
0 � ~
) �(~r; ~u0; t)d3u0 + S(~r; ~u; t)

(A.10)

Nous pouvons d�evelopper le ux directionnel � :

�(~r; ~u; t) =
1

4�

h
A(~r; t) + 3 ~B(~r; t) � ~
 + : : :

i
(A.11)

ce qui conduit �a : 8<
:

A(~r; t) = �(~r; t)

~B(~r; t) = ~J(~r; t)

(A.12)

En e�et nous avons
R

i
jd
 = 4�

3
�ij.

Consid�erons uns source isotropique S(~r; ~
; t) = ~r
4�
, nous obtenons :

1

u

@

@t

n
�(~r; t) + 3 ~J(~r; t) � ~


o
+ ~
 � ~rr

n
�(~r; t) + 3 ~J (~r; t) � ~


o
+ �t

n
�(~r; t) + 3 ~J(~r; t) � ~


o
=

�s(~r) �(~r; t) + 3

Z
d
0 ~
0 � ~J(~r; t)�s(~r; ~
0 � ~
) + S(~r; t)

(A.13)

Nous trouvons ainsi :8<
:

1
u
@
@t
~J(~r; t) + �tr(~r) ~J(~r; t) =

�1
3
~r�(~r; t)

1
u
@
@t
�(~r; t) + ~r � ~J(~r; t) + �a(~r)�(~r; t) = S(~r; t)

(A.14)

avec �tr = �t � �s � la section e�cace de transport.

En supposant que le courant varie faiblement avec le temps, @
@t
~J(~r; t) = 0 nous obtenons

l'�equation de di�usion �a un groupe :8<
:

~J(~r; t) = �D~r�(~r; t)

1
u
@
@t
�(~r; t) = �~r � ~J(~r; t)��a(~r)�(~r; t) + S(~r; t)

(A.15)

1. Nous n�egligeons dans cette formulation l'impact de neutrons retard�es sur la distribution spatiale du ux,
ce qui permet de consid�erer que la source de neutrons de �ssion au temps t est proportionnelle au ux au temps
t.



A.2 Le keff 307

A.2 Le keff

L'�equation de di�usion (cf. formule A.15) relie la variation temporelle du ux avec sa varia-

tion spatiale. Il est naturel de chercher les conditions stationnaires en temps de cette �equation :

D��(~r; t)� �a(~r; t)�(~r; t) + S(~r; t) = 0 (A.16)

Consid�erons le cas d'un r�eacteur critique. La source �etant constitu�ee uniquement de neutrons

de �ssion, il faut r�esoudre l'�equation :

D��(~r; t)� (�a(~r; t)� �(~r; t)�f(~r; t)) �(~r; t) = 0 (A.17)

en exprimant la source comme le produit du ux par la section e�cace macroscopique de

�ssion et du nombre moyen de neutrons par �ssion. Nous ne tenons pas compte dans ces

d�eveloppements des r�eactions (n,xn). Les int�egrer ne change en rien le formalisme.

Aucun th�eoreme math�ematique ne garanti l'existence d'une solution non nulle �a cette �equa-

tion. Pour pouvoir r�esoudre, il faut introduire le keff comme une renormalisation de la source

de neutrons 2, �a savoir qu'il faut trouver keff tel que

D��(~r; t)�
�
�a(~r; t)� �(~r; t)�f(~r; t)

keff

�
�(~r; t) = 0 (A.18)

poss�ede une solution non triviale. Remarquons que cette �equation est invariante par la multi-
plication d'un scalaire. Le niveau de ux n'est donc pas d�etermin�e par l'�equation de di�usion.

L'expression du keff peut être obtenue en int�egrant cette derni�ere �equation sur le volume
du c�ur 3 ce qui nous conduit �a :

keff =

RRR
V

�(~r; t)�f (~r; t)�(~r; t) dVRRR
V

�a(~r; t)�(~r; t) dV +
RR
S

~J(~r; t)dS
(A.19)

Nous retrouvons au num�erateur les termes de productions de neutrons et au d�enominateur
les absorptions et les fuites.

En revenant �a la dynamique du ux de neutrons, il est possible d'�ecrire le syst�eme8<
:

D��� �a�+ ��f� = 1
u
@
@t
�

D����a�+
��f
keff

� = 0
(A.20)

d'o�u la variation temporelle du niveau de ux

@� = ��f u

�
1 � 1

keff

�
�@t (A.21)

qui permet de comprendre la vitesse de r�eaction du ux si l'on n�eglige les neutrons retard�es.

En fait, ces neutrons, �emis par les produits de �ssion lors de leur d�ecroissance, sont essentiels

2. Cette normalisation est tout �a fait arbitraire et il aurait �et�e possible de renormaliser la production de
neutrons ou un autre param�etre.

3. Plus g�en�eralement sur tout l'espace o�u le ux est non nul.
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au pilotage d'un r�eacteur critique. Nous ne reviendrons par ici sur le formalisme de l'�equation

de Nordheim et la prise en compte des pr�ecurseurs [27]. Indiquons seulement que les calculs de

dynamique �a un groupe consid�ere que 0,065% sont �emis avec en moyenne 13 minutes de retard

par rapport aux neutrons prompts.

Si nous consid�erons un r�eacteur hybride, l'�equation de di�usion A.15 poss�ede un terme qui

n'est pas proportionnel au ux. Un th�eor�eme nous indique qu'il existera toujours une solu-

tion [134], mais qui peut ne pas avoir de signi�cation physique. Ainsi, dans le cas sph�erique

homog�ene, nous avons constat�e que certaines con�guartions conduisait �a des ux n�egatifs, cor-

respondant �a des cas sur-critiques : des bombes.

Ce th�eor�eme nous indique aussi que le coe�cient de multiplication, keff , n'a aucune signi-

�cation math�ematique pour un r�eacteur hybride puisqu'il n'est pas n�ecessaire de renormaliser

l'�equation de di�usion. Il peut, par contre, avoir une signi�cation physique pour exprimer le

d�eveloppement de la châ�ne de neutrons issue d'un neutron de spallation primaire.

A l'inverse, le keff , reprend tout son importance qu'en on examine l'arrêt du faisceau. La

source de neutrons disparâ�t et il faut proc�eder comme pour un r�eacteur critique. Mais il faut

bien voir que ce calcul de coe�cient de multiplication peut être sensiblement di��erent de la
d�e�nition physique souvent prise pour l'�etude des r�eacteurs hybrides. En e�et, une fois la source
etteinte, le spectre des neutrons est tr�es fortement modi��e puisque les neutrons de spallation
sont absents et seuls demeurent les neutrons de �ssion.

A.3 Points �xes du facteur de multiplication

Nous pouvons constater l'existence possible de points �xes dans l'�etude le l'inuence de la
teneur en 241Am dans le m�elange initial. Nous allons montrer ici que ce ph�enom�ene est tout
�a fait g�en�erale dans le cadre des �etudes �a un groupe avec un ux �x�e, et nous allons �etablir
l'�equation que satisfaire le temps t0 pour être un point �xe. Nous raisonnerons donc sur deux

isotopes, not�es 1 et 3 pour se rapproche du probl�eme trait�e, avec un simulation comprenant un
nombre quelconque de noyaux (ce nombre n'intervient pas dans la d�emonstration).

Posons N1(t) le vecteur isotopique correspondant �a l'�evolution du premie risotope pur, et
N3(t) celui pour le deuxi�eme isotope. Il est alors possible, avec le syst�eme de Bateman et � la
matrice associ�ee, d'�ecrire :

Ni(t) = e�t �Ni(0) (A.22)

Une composition quelconque peut alors s'�ecrire

N(t) = "N1(t) + (1� ")N3(t) (A.23)

Le facteur � est d�e�ni par

� =

P
�i �f;iNi(t)P

(�f;i + �c;i)Ni(t)
(A.24)

et pour simpli�e la notation nous allons utiliser la notation matricielle (les produits sont donc

des produits scalaires) :

� =
t� �N
t� �N (A.25)
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o�u � et � sont respectivement les vecteurs de �i �f;i et (�f;i + �c;i).

Nous pouvons donc consid�erer que �(t; ") est une fonction de deux param�etres continus, le

temps t et la teneur ". Cette fonction est une fraction rationnelle donc d�erivable presque partout

sur <2.

La notion de point �xe se traduit alors par :

9t0 tq 8y @�

@"
(t0; y) = 0 (A.26)

En d�erivant donc l'expression A.25 muni de la relation A.23, nous trouvons la condition

n�ecessaire que doit satisfaire le temps t0 pour être un point �xe :

(t� �N1(t0)) (
t� �N3(t0)) = (t� �N1(t0)) (

t� �N3(t0)) (A.27)

Nous avons ainsi montr�e qu'il pouvait exister des point �xes dans les repr�esentations de

�(t; "). Il semblerait que l'incin�eration du combustible issu du multirecyclageMOX [69] conduise

�a deux points �xes

Qu'en est-il de la r�eciproque?
Consid�erons deux courbes correspondant �a deux teneurs di��erentes " et ~". Si nous traduisons

l'existence d'un point d'intersection entre ces deux courbes, nous avons :

t� �N
t� �N =

t� � ~N
t� � ~N (A.28)

En d�eveloppant cette relation par rapport aux deux vecteurs N1 et N3, nous retrouvons
exactement la condition A.27.

Ainsi deux courbes de � se coupent uniquement en des points �xes. Ceci permet aussi de
connâ�tre des sens de variation de ce facteur en fonction de la teneur, et la connaissance de ces
sens de variation permet de mieux appr�ehende rles uctuations du bilan neutronique associ�ees
�a des variations de tenuers dans le combustible initial.

Il est aussi possible d'aller un peu plus loin en remarquant que les conclusions ci-dessus
ne sont pas li�ees au fateur � lui-même mais proviennent de la lin�earit�e du num�erateur et du
d�enominateur. Ainsi il est possible de fair ele même raisonnement avec le k1 ou le keff . Seule

la condition A.27 prendra une autre forme, ce qui inuencera l'existence des points �xes mais
ne modi�era en rien les propri�et�es qui leurs sont associ�es.

A.4 R�eacteur cylindrique

A�n d'obtenir des images de c�ur, nous avons opt�e pour une r�esolution analytique a�n de
permettre l'exploration de tout l'espace des solutions. Le choix s'est alors port�e sur le r�eacteur

sph�erique : c'est la seule con�guration permettant de calcul�e analytiquement le ux dans toutes

les zones du c�ur.
Un r�eacteur cylindrique aurait pu être adapt�e au probl�eme mais la s�eparation des variables

(�(r; z) = R(r)Z(z) n'est pas possible. Les seuls o�u cela est possible sont les suivants [27] :

{ un cylindre sans r�eecteur avec une source homog�ene dans tout le c�ur ;
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{ un cylindre de hauteur in�nie entrour�e d'un r�eecteur d'�epaisseur in�nie ;

{ un cylindre �ni poss�edant au moins une face sans r�eecteur.

Il est possible de r�esoudre le cas d'un cylindre �ni enti�erement entour�e d'un r�eecteur mais

cela n�ecessite une proc�edure it�erative : partant par exemple d'une valeur approximative �0z de

l'�economie axiale du r�eecteur on r�esout le probl�eme radialement, ce qui fournit une valeur �0�
de l'�economie de r�eecteur radiale. Avec �0� on r�esout le probl�eme axialement ce qui fournit

une nouvelle valeur �1z pour l'�economie axiale et ainsi de suite [27].

Mais cette con�guration n'est toujours qu'�a deux zones : il nous manque la cible de spallation.

Si cette derni�ere n'est pas homog�ene dans tout le milieu sous-critique, le r�eacteur cylindrique

ne poss�ede pas de solution analytique. Nous avons donc eu recours au mod�ele sph�erique.

A.5 Image de c�urs homog�enes �a combustible solide

Le calcul des images de c�ur n�ecessite la connaissance des di��erentes sections e�caces

d'absorption et de �ssion. L'approche lin�eaire consiste �a calculer la composition isotopique �a

l'�equilibre. Dnas le cas d'un combustible solide, cette d�emarche soul�eve des probl�emes de temps

de calculs et de gestion des donn�ees. En e�et, il convient de calculer la composition isotopique
d'une pastille au cours du temps et ensuite d'int�egrer sur toutes les pastilles pr�esentes en c�ur.
Ces inconv�enients ne sont pas r�edhibitoires mais nous allons montr�e qu'il existe une approche
plus \simple" qui permet de se passe du calcul de l'�equilibre.

Le cadre g�en�eral est identique �a celui d�ecrit dans le chapitre 3. Il faut faire un hypoth�ese sur

le spectre et le sc�enario de d�echets �a d�etruire. Le ux de d�epart, la quantit�e de PFVL �a d�etruire,
le nombre d'incin�erateurs et l'intensit�e par unit�e sont quatre des param�etres fondamentaux. Le
dernier est la teneur en produits de �ssion. Son estimation repose sur les calculs de r�eduction
d'inventaire radiotoxique suivant le cheminement suivant :

Inventaire radiotoxique gain �a r�ealiser
+

Bmax taux d'incin�eration maximal
+

Tmax temps d'incin�eration maximal
+

< B >= 1
Tmax

R Tmax

0
B(u)du teneur moyenne en PF

dans lequel B(u) est l'�evolution du taux d'incin�eration en fonction du temps d'irradiation.

Nous pouvons en d�eduire la masse de produits de �ssion en fonction de mcharg�e la masse

d'actinides charg�ee par unit�e de temps :

mtotale
PF = Tmax < B > mcharg�e (A.29)

et la masse d'actinides dans le c�ur :

mtotale
Act = Tmax(1� < B >)mcharg�e (A.30)

Le bilan neutronique totale Dtotal(Tmax) nous est donn�e par les courbes d'�evolution de D en

fonction du taux d'incin�eration, et l'�evaluation de DPF est triviale compte-tenu de la masse de
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produits de �ssion en c�ur mtotale
PF (cf. formule 3.35, la puissance totale �etant directement reli�ee

�a Bmax).

Le seul param�etre qu'il reste �a d�eterminer est la section e�cace totale d'absorption. Pour

cela, revenons sur l'�equation intrins�eque sur le rayon du c�ur (cf. expression 3.74). Le rayon

est d�etermin�e de mani�ere unique pour que le ux moyen soit �egal au ux de d�epart �0. Il existe

un deuxi�eme crit�ere de coh�erence du calcul : la puissance. Cette derni�ere doit être �egale �a la

puissance estim�ee par le taux d'incin�eration maximal.

Puisque ce second crit�ere n'est pas utilis�e dans la proc�edure d'it�eration, il peut être utilis�e

pour calculer la section e�cace totale d'absorption des actinides. Il s'agit de r�esoudre le syst�eme :8<
:

�m(R) = �0

P(�Act; �0) = P(Bmax)

(A.31)

Nous pouvons ainsi compl�eter le �chier d'entr�ee du programme a�n de d�eterminer les para-

m�etres physiques du c�ur. A titre indicatif, nous donnons ci-dessous le �chier utilis�e dans ce

travail.
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Fichier d'entr�ees typique pour le calcul d'un r�eacteur hybride sph�erique avec trois zones

homog�enes : la cible de spallation, le milieu multiplicateur sous-critique et le r�eecteur.

|||||||||||||||

Flux de d�epart pour les calculs (hypoth�ese) en neutrons/cm2s

�0

mtotale M � �absorption �diffusion
(tonnes) (g/cm3) (barns) (barns)

Actinides (sc�enario ...)

PF (lies a un taux de combustion ...)

PFVL correpondant �a ...

Element support du milieu multiplicateur

I intensite totale (Amperes)

� bilan neutronique pour les Actinides Mineurs seuls

� nombre moyen de neutron par �ssion

�s neutrons de spallation par proton incident

Rs rayon en cm de la cible de spallation

� albedo du reecteur

Pour la cible de spallation (spectre rapide):

M � �diffusion �absorption �(n;2n) �

208 11.35

Nombre d'unites minimum { Nombre d'unites maximum

0 1

|||||||||||||||
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Annexe B

Donn�ees physiques

B.1 Sections e�caces �a un groupe

Les sections e�caces utilis�ees pour les calculs d'irradiation ont �et�e obtenues en faisant une

moyenne des sections e�caces sur le spectre en �energie des neutrons. Les deux spectres de
r�ef�erence sont donn�es �gures 2.16 et 2.17. Ces sections e�caces moyennes pour la capture et la
�ssion sont donn�ees tableau B.1.

Les sections e�caces sont calcul�ees �a partir de la base de donn�ees de JEF sauf pour les
isotopes suivants :

242gAm, 244gAm, 244mAm, 249Cm, 250Cm et 250Bk

Les sections e�caces du premier sont tir�ees de la base de donn�ees ENDF. En e�et, la mesure
r�ecente �a l'Institut La�ue Langevin de Grenoble (voir publication associ�ee B) de la section e�cace
de capture de l' 242gAm est en d�esaccord avec la base de donn�ees JEF, mais compatible avec

les valeurs de la base ENDF. Nous avons donc retenu cette derni�ere pour le calcul des sections
e�caces (voir aussi section 3.1.3.2).

Les autres isotopes, qui n'interviennent pas dans les r�eacteurs industriels car les ux y sont

trop faibles, et les taux d'incin�eration moins importants que dans cette �etude. Il ne sont donc
par pr�esent dans la base de donn�ees JEF. Nous avons opt�e pour les sections e�caces disponibles
dans la base JENDL.

Hormis ces isotopes qui subissent des r�eactions nucl�eaires, la châ�ne doivent être compl�eter

par des isotopes qui d�ecroissent rapidement et dont nous ne disposons pas des sections e�caces.
Il 'agit ds isotopes :

239U 240Np 245Pu 246Pu
245Am 246Am 251Cm 251Bk

B.2 Isotopes et facteurs de dose

Le calcul de l'inventaire radiotoxique des d�echets nucl�eaires n�ecessite la connaissance des
facteurs de dose des di��erents isotopes de la châ�ne de d�ecroissance. Par ailleurs, le calcul de

cette inventaire tel qu'il est e�ectu�e dans cette �etude repose sur la r�esolution analytique des

�equation de Bateman. Ceci suppose que les châ�nes ne bouclent pas, cas c'est le cas de la
châ�ne de l' 238U. Deux solutions sont possibles : soit introduire �a chaque boucle une châ�ne
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Demi-vie Spectre thermalis�e Spectre rapide

Isotope T1=2 �capture �fission �capture �fission
232U 68,9 ans 26,99 30,08 0,61 1,91
233U 1; 59 105 ans 23,4 230 0,26 2,72
234U 2; 46 105 ans 44,56 0,20 0,52 0,27
235U 7; 04 108 ans 40,77 227 0,51 1,83
236U 2; 34 107 ans 4,68 0,06 0,49 0,05
237U 6,75 jours 185 0,81 0,41 0,53
238U 4; 47 109 ans 3,32 0,004 0,10 0,02
237Np 2; 14 106 ans 106 0,03 1,50 0,32
238Np 2,12 jours 80 797 0,16 3,49
239Np 2,36 jours 18,6 0,026 1,84 0,46
238Pu 87,7 ans 166 5,65 0,53 1,10
239Pu 24 110 ans 475 802 0,48 1,79
240Pu 6 564 ans 221 0,091 0,55 0,38
241Pu 14,35 ans 247 700 0,53 2,47
242Pu 3; 74 105 ans 16 0,036 0,58 0,26
243Pu 4,96 heures 36,9 75,9 0,37 0,84
244Pu 8; 08 107 ans 1,43 0,019 0,18 0,17
241Am 432 ans 708 5,07 1,89 0,26

242gAm (a) 16 heures 97,6 878 0,60 3,14
242mAm 141 ans 953 4107 0,50 3,14
243Am 7360 ans 51 0,048 1,68 0,20

244gAm (b) 10 heures 281 1102 0,83 3,05
244mAm (b) 26 minutes 250 993 0,70 3,05

242Cm 163 jours 7,27 2,46 0,48 0,58
243Cm 30 ans 42,9 213 0,23 3,32
244Cm 18,1 ans 10,2 0,53 0,55 0,42
245Cm 8500 ans 100 660 0,31 2,64
246Cm 4730 ans 1,22 0,081 0,22 0,26
247Cm 1; 56 107 ans 40,5 59,8 0,31 1,94
248Cm 3; 40 105 ans 2,70 0,012 0,27 0,30

249Cm (b) 64 minutes 1,95 1,15 0,31 1,55
250Cm (b) 9700 ans 0,22 0,026 0,11 0,19

249Bk 320 jours 846 0,010 1,01 0,16
250Bk (b) 3,2 heures 98,9 268 0,43 1,93
249Cf 351 ans 233 711 0,35 2,56
250Cf 13 ans 1766 0,056 0,52 1,06
251Cf 898 ans 1216 2453 0,33 2,37
252Cf 2,65 ans 8,32 13,4 0,29 0,67

(a) : base de donn�ees ENDF
(b) : base de donn�ees JENDL

Tab. B.1: Sections e�caces moyennes utilis�ees pour les calculs d'irradiation, principalement

avec la base de donn�ees JEF. Les calculs �a l'�equilibre n�ecessite la pr�esence de tous les isotopes

des châ�nes isotopes. Certains isotopes n'�etant pas pr�esents dans la biblioth�eque JEF, nous avons

eu recours �a la base JENDL. Par ailleurs, la mesure de la section e�cace de capture de l' 242Am

(cf. publication associ�ee B) donnant une valeur compatible avec la base de donn�ees ENDF, nous

l'avons retenue pour cet isotope particulier.
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suppl�ementaire, ce qui est permi grâce �a la lin�earit�e des �equations de Bateman, soit n�egliger

certaines des voies de d�ecroissance. Nous avons vu (cf. �gure 1.2) que cette deuxi�eme solution

�etait valable. Nous donnons donc ici les châ�nes r�eduites et les facteurs de doses de chaque

isotope.

B.3 Inventaire radiotoxique isotope par isotope

Les châ�nes donn�ees ci-dessus permettent de calculer l'�evolution de l'inventaire radiotoxique

en fonction du temps. Nous avons utiliser �a maintes reprises les di��erentes propri�et�es de d�e-

croissance de chaque isotope pour faire des observations quant au comportement des d�echets

(ex : saturation due �a tel ou tel isotope). A�n de faciliter la compr�ehension de ces courbes de

radiotoxicit�e, nous pr�esentons ici les inventaires radiotoxique isotope par isotope (mais unique-

ment les principaux), normalis�es �a l'unit�e de masse. Ceci permet de mieux cerner l'impact de

tel ou tel isotope et peut être de faciliter la compr�ehension des conclusions donn�ees pour chaque
sc�enario.

Les constatations importantes �a faire sont les niveaux �equivalents de radiotoxicit�e du 244Cm,
du 246Cm et du 240Pu pour des temps sup�erieurs �a quelques centaines d'ann�ees. Noter aussi le
comportement spectaculaire du 242Cm et du 238Pu �a l'origine de remont�ees importantes de

radiotoxicit�e autour de 105 ans apr�es l'incin�eration.

B.4 Les contraintes technologiques

L'optimisation d'un parc d'incin�erateurs n�ecessite la donn�ee de di��erentes contraintes a�n
de d�elimiter de mani�ere ad�quate l'espace des solutions. Certaines de ces contraintes rel�event de
la sûret�e, comme la sous-criticit�e minimale, ou sont d'ordre �economique, comme la sous-criticit�e
maximale. Mais il faut aussi tenir compte des possibilit�es techniques. Nous avons impos�e des
limites �a la puissance sp�eci�que, aux dommages dans les mat�eriaux, �a l'intensit�e du faisceau de

protons ou encore le rayon des c�urs.

Revenonns rapidement sur les di��erentes grandeurs technologiques des r�eacteurs de puis-

sance. La puissance thermique par unit�e est d'au plus de 4; 27 GWth, correspondant au palier

N4 des r�eacteurs �a eau pressuris�ee d�evelopp�e en France. Le diam�etre des cuves est de 3,47
m�etres (5 m�etres hors tout [5]) pour les REP et de 2,1 m�etres pour les BWR (8,6 m�etres hors
tout [5]) [4]. Les r�eacteurs �a eau lourde ont des dimensions comparables au BWR : une longueur

de cuve de 6 m�etres et un rayon de 3,14 m�etres [135].

Les contraintes thermiques sont li�ees aux mesures de s�ecurit�e. Ainsi, dans les REP, a�n
d�eviter l'appariation de la cal�efaction sur la gaine (s�ecurit�e BO), qui produirait une �el�evation

brutale et tr�es dangeureuse de celle-ci, le ux de chaleur doit être manitenu en de�ca de 200
W/cm3 [5]. De même, la rupture d'une canalisation de circuit primaire avec d�epressurisation

(accident LOCA) et la n�ecessit�e d'�evacuer la chaleur r�esiduelle apr�es l'arrêt du r�eacteur, limite

la puissance sp�eci�que maximale �a 1000 W/cm3 [5]. Les puissances sp�eci�ques moyennes en
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Isotope T1=2 % Facteur Fk (Sv/Bq)
252Cf 2,65 ans 96,91% 9; 0 10�8
248Cm 3; 4 105 ans 91,74% 7; 7 10�7

244Pu 8; 1 107 ans 99,88% 2; 4 10�7

240U 14,1 heures 100% 1; 1 10�9
240Np 62 minutes 100% 8; 2 10�11

240Pu 6560 ans 100% 2; 5 10�7

236U 2; 3 107 ans 100% 4; 7 10�8

232Th 1; 4 1010 ans 100% 2; 3 10�7

228Ra 5,8 ans 100% 6; 9 10�7

228Ac 6,15 heures 100% 4; 3 10�10

228Th 1,9 ans 100% 7; 2 10�8

224Ra 3,66 jours 100% 6; 5 10�8
220Rn 55,6 secondes 100% 0
216Po 0,15 secondes 100% 0
212Pb 10,6 heures 100% 0
212Bi 60,6 minutes 63,8% 2; 6 10�10

212Po 3 10�5 secondes 100% 0
208Pb stable 0

Tab. B.2: Châ�ne 4n retenue pour le calcul avec la valeur des branchements

Isotope T1=2 % Facteur Fk (Sv/Bq)
249Cf 351 ans 100% 3; 5 10�7
245Cm 8500 ans 100% 92; 1 10�7
241Pu 14,4 ans 100% 4; 8 10�9

241Am 432 ans 100% 2; 0 10�7

237Np 2; 1 106 ans 100% 1; 1 10�7
233Pa 27 jours 100% 8; 7 10�10

233U 1; 6 105 ans 100% 5; 1 10�8

229Th 7; 9 103 ans 100% 4; 9 10�7

225Ra 14,9 jours 100% 9; 9 10�8

225Ac 10 jours 100% 2; 4 10�8

221Fr 4,9 minutes 100% 0
217At 3; 2 10�2 secondes 100% 0
213Bi 46 minutes 97,8% 2; 0 10�10
213Po 4 10�6 secondes 100% 0
209Pb 3,25 heures 100% 5; 7 10�11

209Bi stable 0

Tab. B.3: Châ�ne 4n+1 retenue pour le calcul avec la valeur des branchements
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Isotope T1=2 % Facteur Fk (Sv/Bq)
250Cf 13,1 ans 99,92% 4; 4 10�6

246Cm 4730 ans 99,97% 2; 1 10�7

242Pu 3; 7 105 ans 100% 2; 4 10�7

238U 4; 5 109 ans 100% 4; 5 10�8

234Th 24,1 jours 100% 3; 4 10�9

234Pa 6,7 heures 100% 5; 1 10�10

234U 2; 5 105 ans 100% 4; 9 10�8
230Th 7; 5 104 ans 100% 2; 1 10�7

226Ra 1600 ans 100% 2; 8 10�7

222Rn 3,8 jours 100% 0
218Po 3,1 minutes 99,98% 0
214Pb 26,8 minutes 100% 1; 4 10�10
214Bi 19,9 minutes 99,96% 1; 1 10�10

214Po 1; 6 10�4 secondes 100% 0
210Pb 22 ans 100% 6; 9 10�7
210Bi 5 jours 100% 1; 3 10�9

210Po 138 jours 100% 1; 2 10�6
206Pb stable 0

Tab. B.4: Châ�ne 4n+2 retenue pour le calcul avec la valeur des branchements

Isotope T1=2 % Facteur Fk (Sv/Bq)
251Cf 898 ans 100% 3; 6 10�7
247Cm 1; 56 107 ans 100% 1; 9 10�7

243Pu 4,96 heures 100% 8; 5 10�11

243Am 7370 ans 99,71% 2; 0 10�7
239Np 2,35 jours 100% 8; 0 10�10
239Pu 24110 ans 100% 2; 5 10�7

235U 7108 ans 100% 4; 7 10�8

231Th 25,5 heures 100% 3; 4 10�10
231Pa 3; 3 104 ans 100% 7; 1 10�7

227Ac 22 ans 98,62% 1; 1 10�6

227Th 18,7 jours 100% 8; 9 10�9

223Ra 11,4 jours 100% 1; 0 10�7
219Rn 4,0 secondes 100% 0
215Po 1; 8 10�3 secondes 100% 0
211Pb 36,1 minutes 100% 1; 8 10�10

211Bi 2,14 minutes 99,68% 0
207Tl 4,8 minutes 100% 0
207Pb stable 0

Tab. B.5: Châ�ne 4n+3 retenue pour le calcul avec la valeur des branchements
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Fig. B.1: Inventaire radiotoxique des isotopes de l'am�ericium
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Fig. B.3: Inventaire radiotoxique des isotopes du neptunium

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

10
5

10
6

10
7

Années

10
2

10
3

10
4

10
5

10
6

10
7

10
8

10
9

10
10

S
v 

/ k
g

Courbes de référence
Plutonium

Pu238
Pu239
Pu240
Pu241
Pu242

Fig. B.4: Inventaire radiotoxique des isotopes du plutonium



320 Donnees physiques

Watts par cm3 de c�ur pour les di��erentes �li�eres sont [136, 137] :

UNGG 1
CANDU 5 s 10

HTR 5 s 10
BWR 50

REP 100

A titre d'indication pour les r�eacteurs �a neutrons rapides, nous pouvons donner les princi-

pales caract�erisitiques du r�eacteur Ph�enix [68] :

Puissance thermique 580 MW

�total(r = 0) 7; 2 1015 n/cm2s
pmax 645 W/cm3

�eff 362 pcm
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Liste des notations

A matrice des sections e�caces

A;A0; A00; a ux de mati�eres des actinides

� alb�edo du r�eecteur

�eff fraction de neutrons retard�es lors de la �ssion

B matrice de d�ecroissance

B taux d'incin�eration

Bmax taux d'incin�eration maximal

�i;j vecteur isotopique, indice j �a coe�cients nuls sauf �i;i = 1

Di consommation de neutrons par �ssion de l'isotope i
~Di consommation de neutrons par �ssion de l'isotope i, notion dynamique
~D consommation de neutrons par �ssion pour un m�elange, notion dyna-

mique

D�

i consommation de neutrons pour la transmutation d'un PFVL i

DAct nombre de neutrons qui sont absorb�es par les actinides rapport�e au

taux de �ssion

DPFV L;i consommation de neutrons par �ssion induite par le PFVL i

DPF consommation de neutrons par �ssion induite par les PF

DPFV L consommation de neutrons par �ssion induite par les PFVL pr�esents
Dstruc consommation de neutrons par �ssion induite par les mat�eriaux de

structure
Dfuites nombre de neutrons qui fuient rapport�e au taux de �ssion

e charge �electrique �el�ementaire
� facteur de multiplication des actinides uniquement
Ef �energie thermique lib�er�ee par �ssion (� 200 MeV)
Ep �energie des protons produits par l'acc�el�erateur
�0 ux de d�epart de neutrons par cm2s
�? importance neutronique de la cible de spallation

�(r) ux en fonction du rayon
�m(R) ux moyen dans un c�ur sph�erique de rayon R

�0 coe�cient de normalisation du ux pour le calcul en sph�erique
f� fraction des neutrons consomm�es par la r�eaction �

Fk facteur de dose, en Sv/Bq, pour l'isotope k

F (x) ux normalis�e dans le c�ur sph�erique
G consommation de neutrons par �ssion pour un r�eacteur, tous processus

pris en compte
I intensit�e du courant de protons

J+; J� courants neutroniques sortant et entrant �a une interface

keff coe�cient de multiplication e�ectif d'un r�eacteur nucl�eaire



�i constante e�ective de decroissance de l isotope i
MAct masse molaire moyenne des actinides

MPF masse molaire moyenne des PF

MWj=t �energie dissip�ee par tonne de combustible (1 MWj = 8; 64 1010 J)
�i(t) nombre moyen de neutrons produits par la châ�ne issue de l'isotope i

� nombre moyen de neutrons produits par unit�e de temps rapport�e au

taux de �ssion

�j nombre de neutrons produits par la �ssion de l'isotope j

Nj(t) vecteur isotopique

N0
i;j(t) vecteur isotopique, indice j, lors de l'irradiation de 1 kg de l'isotope i

Ni;j(t) vecteur isotopique, indice j, lors de l'irradiation de l'isotope i

n nombre d'incin�erateurs

nfission nombre de �ssion par unit�e de temps

Pj!k probabilit�e de transmutation j ! k

P puissance thermique totale du parc d'incin�erateurs

Pth(t) puissance thermique dissip�ee par une pastille

Pi;th(t) puissance thermique dissip�ee par 1 kg de l'isotope i

P 0; P 00; p ux de mati�eres des PF

pmax puissance sp�eci�que maximale

pmoy puissance volumique moyenne
R rayon du c�ur
Ri suite it�erative pour r�esoudre l'�equation implicite sur le rayon du c�ur
R1 rendement de conversion thermique (pour l'alternateur)
R2 rendement de conversion �electrique (pour l'acc�el�erateur)

Rj!k neutrons consomm�es lors de la transmutation j ! k
~Rj!k neutrons produits lors de la transmutation j ! k

R̂j facteur de pond�eration pour le calcul de l'inventaire �a l'�equilibre
Rs rayon de la cible de spallation

�
(c)
j section e�cace de capture de l'isotope j

�
(f)
j section e�cace de �ssion de l'isotope j

�
(n;2n)
j section e�cace pour la r�eaction (n,2n) de l'isotope j

< �PF > section e�cace moyenne des PF pr�esents
Si alimentation de l'isotope i
Sv Sieverts, mesure de l'inventaire radiotoxique
T1=2 demi-vie
TWh �energie dissip�ee par 1 t�erawatt pendant 1 heure, soit 3; 6 1015 J

y fraction de la masse d'actinides qui n'est pas recycl�e

z fraction de la masse de PF qui n'est pas extraite


