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Introduction

L��energie nucl�eaire est aujourd�hui au c�ur de d�ebats politiques� centr�es pour l�essentiel sur

les d�echets qu�elle g�en�ere� Bas�ee sur l�utilisation d�uranium enrichi� elle s�accompagne en e�et de

rejets nocifs pour l�homme� en quantit�e su�samment importante pour que se pose la question

de leur gestion� Depuis une dizaine d�ann�ees� des �etudes se concentrent en France sur l�aval

du cycle �electronucl�eaire� �evaluant le recyclage des d�echets dans les r�eacteurs �electrog�enes� leur

incin�eration dans des r�eacteurs d�edi�es sous�critiques� ou leur stockage d�e�nitif�

Une approche compl�ementaire consiste �a proposer des �li�eres alternatives� minimisant la

production de ces d�echets� Cela implique d��etudier d�autres cycles du combustible� comme celui

du thorium� et de rechercher les concepts de r�eacteurs et de combustibles les mieux adapt�es �a

ces cycles� Les solutions sont multiples� et il est commode� pour les hi�erarchiser� d�envisager une

contribution signi�cative du nucl�eaire pour r�epondre �a l�augmentation importante des besoins

�energ�etiques mondiaux dans les prochaines d�ecennies� Dans cette optique� la contrainte d�utili�

sation optimale des ressources naturelles s�ajoute �a l�objectif de minimisation des d�echets�

Nous placerons donc tout d�abord la gestion des d�echets nucl�eaires dans la perspective plus

g�en�erale du probl�eme mondial de l��energie� En d�e�nissant les principaux crit�eres d��evaluation

d�une �li�ere innovante pour une production durable d��energie nucl�eaire� nous remarquerons que

le cycle thorium en spectre thermique est a priori le plus int�eressant�

Le deuxi�eme chapitre est consacr�e �a la pr�esentation du concept de r�eacteur �a sels fondus�

bas�e sur l�utilisation d�un combustible liquide mobile� Un aper	cu historique des �etudes r�ealis�ees

montrera qu�une telle particularit�e pr�esente de nombreux avantages� parmi lesquels le retrai�

tement en ligne du combustible est le principal� Dans le projet MSBR �Molten Salt Breeder

Reactor� propos�e aux Etats�Unis d�es la �n des ann�ees ���
� la surg�en�eration pourtant d�elicate

en cycle thorium et spectre thermique est ainsi rendue possible par un retraitement en ligne

adapt�e� Ce projet o�re une solution pratique d�utilisation du thorium en spectre thermique� et

nous le retenons comme point de d�epart de notre travail d��evaluation du concept de r�eacteur

�a sels fondus selon les crit�eres d�e�nis au premier chapitre� Nous pr�esenterons les principes des

proc�ed�es pyrochimiques �etudi�es actuellement et pouvant servir au retraitement en ligne d�un

r�eacteur �a sels fondus� en donnant l�exemple de celui pr�evu par le projet MSBR�

�



La simulation de tels r�eacteurs demande de tenir compte de leurs caract�eristiques originales�

�a commencer par le retraitement en ligne� Nous avons mis au point �a cet e�et une m�ethode

de simulation bas�ee sur le couplage du code Monte Carlo MCNP et d�un programme calculant

l��evolution des caract�eristiques physiques du r�eacteur �etudi�e� comme par exemple la composition

de son combustible et des rejets li�es au retraitement� La description de cette m�ethode� illustr�ee

par l��etude sommaire d�un r�eacteur rapide �a sels fondus� fait l�objet du chapitre ��

Devant l�int�eret pr�esent�e par le cycle thorium en spectre thermique� nous avons dans un

premier temps entrepris de r�e�evaluer le syst�eme propos�e par le projet MSBR� Le but n�est pas

seulement de v�eri�er les r�esultats de l��epoque� �a l�aide des donn�ees nucl�eaires actuelles et de nos

outils de simulation� Il s�agit �egalement de se r�eapproprier la compr�ehension du fonctionnement

de ce r�eacteur� en d�e�nissant un syst�eme de r�ef�erence qui nous servira de �t�emoin� dans la

suite� Nous exposerons dans le chapitre � les r�esultats de la simulation de ce syst�eme� d�emarr�e

avec un combustible ���Th����U� Une �etude d�etaill�ee de sa mise �a l��equilibre nous permettra de

justi�er nos choix de r�ef�erence� Nous d�ecrirons en�n l��equilibre obtenu� notamment en termes

de performances surg�en�eratrices et de radiotoxicit�es induites�

A partir du fonctionnement de r�ef�erence� nous pourrons explorer dans le chapitre � les

di��erentes potentialit�es o�ertes par ce concept� �a l�instar des �etudes d�ej�a men�ees par EDF

dans le cadre du projet AMSTER� La bonne �economie de neutrons du syst�eme de r�ef�erence

nous incitera d�abord �a �evaluer sa sensibilit�e �a diverses options� bas�ees sur des modi�cations

du c�ur ou du retraitement en ligne� Outre la surg�en�eration� nous verrons qu�elle autorise la

transmutation de certains produits de �ssion �a vie longue�

Les avantages cumul�es du cycle thorium et du spectre thermique en r�eacteur �a sels fondus

nous am�eneront �a �etudier pr�ecis�ement dans le dernier chapitre les possibilit�es de d�emarrer cette

�li�ere� dont le noyau �ssile principal ����U� n�existe pas �a l��etat naturel� Nous comparerons pour

cela la faisabilit�e de d�emarrages bas�es sur l�utilisation d�uranium enrichi ou de plutonium issu

des combustibles us�es disponibles� Apr�es avoir d�etermin�e dans quelle mesure les capacit�es inci�

n�eratrices de ces syst�emes sont satisfaisantes� nous pourrons �nalement proposer des sc�enarios

de transition �a la �li�ere thorium� selon di��erents niveaux de d�eploiement requis�
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Chapitre �

Gestion des d�echets nucl�eaires et

d�eveloppement durable

Ce travail s�inscrit dans le cadre des recherches men�ees en France depuis plus d�une di�

zaine d�ann�ees sur la production d��energie nucl�eaire et la gestion des d�echets g�en�er�es par cette

industrie� Mais l��etude approfondie du concept innovant de r�eacteur �a sels fondus participe in�

�evitablement d�une r�e�exion sur le role futur de l��energie nucl�eaire� En donnant un aper	cu de

la situation �energ�etique mondiale et de son �evolution dans les prochaines d�ecennies� nous allons

montrer que le probl�eme de la gestion des d�echets actuels s�int�egre �a la question plus globale de

l��energie� De ce contexte� nous pourrons alors d�egager les principaux crit�eres avec lesquels il est

utile d��evaluer les potentialit�es o�ertes par les r�eacteurs �a sels fondus�

��� Le probl�eme actuel de la gestion des d�echets nucl�eaires

�	�	� L
�energie nucl�eaire aujourd
hui

Actuellement� le parc nucl�eaire mondial totalise une puissance �electrique d�environ ��
 GWe�

dont presque �
� sont install�es dans les pays de l�OCDE� La France est� derri�ere les Etats�Unis

et devant le Japon� le second producteur mondial d��electricit�e d�origine nucl�eaire� avec un parc de

R�eacteurs �a Eau Pressuris�ee �REP� d�environ �
 GWe� Le type REP� utilisant de l�eau ordinaire

comme mod�erateur et caloporteur� est le plus r�epandu dans le monde� avec ��� de la puissance

install�ee totale �� � Viennent ensuite avec ��� du total les R�eacteurs �a Eau Bouillante� dans

lesquels� �a la di��erence des REP� l��ebullition de l�eau est atteinte lors de la travers�ee du c�ur� Le

troisi�eme type le plus r�epandu ��� du total� utilise de l�eau lourde� avec deux circuits s�epar�es

pour le mod�erateur et le caloporteur �concept canadien CANDU��

Mis �a part le CANDU qui peut fonctionner avec de l�uranium naturel� tous ces r�eacteurs sont

bas�es sur l�utilisation d�uranium enrichi de ��� �a �� en ���U� sous forme d�oxydes �combustible
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UOX�� L�appauvrissement du combustible en mati�ere �ssile et l�empoisonnement caus�e par les

produits de �ssion neutrophages imposent des d�echargements r�eguliers� e�ectu�es par tiers chaque

ann�ee dans un REP� Le tableau ��� fournit le bilan mati�ere d�une ann�ee de fonctionnement d�un

REP pour une puissance de � GWe�

masse initiale �kg� masse �nale �kg�

���U ��� ��


���U � ���

���U ����� �����

���Pu � ���

total plutonium � ���

actinides mineurs � �


PF �a vie longue � ��

total PF � ���

Tab� ��� ! Inventaire d�un REP au d�emarrage et apr�es un an de fonctionnement �a � GWe ����

Sont consid�er�es comme d�echets les produits de �ssion� parmi lesquels les noyaux de demi�vie

sup�erieure �a �
 ans sont tout particuli�erement genants� Mais c�est avant tout l�accumulation des

stocks de plutonium� et dans une moindre mesure d�actinides mineurs �neptunium� am�ericium

et curium�� qui est la plus pr�eoccupante� du fait de la nocivit�e de ces �el�ements pour l�homme�

Une solution consiste en l�enfouissement de ces d�echets� tel qu�il est pr�evu aux Etats�Unis dans

le centre de stockage souterrain de Yucca Mountain� Mais cela n�est envisageable que dans

l�hypoth�ese d�un arret progressif de la �li�ere actuelle d�ici une vingtaine d�ann�ees� Dans le cas

de la poursuite� voire du d�eploiement� d�un cycle REP ouvert� le stockage d�e�nitif des d�echets

deviendrait irr�ealiste� du fait de l�importance des volumes �a g�erer�

Il ne reste alors comme solution que de proc�eder au retraitement des �el�ements les plus nocifs

a�n de les recycler au mieux� et de limiter ainsi leur accumulation� Seuls quelques pays� comme la

France �a l�usine COGEMA de La Hague� pratiquent d�ores et d�ej�a ce type de retraitement pour

le plutonium� Destin�ees �a l�origine �a la fabrication du combustible de R�eacteurs �a Neutrons

Rapides surg�en�erateurs en cycle uranium� dont Superph�enix fut le prototype� des techniques

de retraitement permettent de recycler en REP une partie du plutonium sous la forme d�un

combustible mixte uranium�plutonium �combustible MOX�� Pour des raisons de suret�e et de

conception des centrales� le chargement d�un REP est limit�e �a �
� de combustible MOX� pour

une teneur en plutonium de �� environ� Un tel recyclage ne concerne qu�un tiers environ des

r�eacteurs fran	cais� et permettrait tout au plus de stabiliser le stock de plutonium s�il �etait

g�en�eralis�e �a l�ensemble du parc� Il est donc clair que la �li�ere actuelle ne peut g�erer seule ses

propres d�echets avec toute l�e�cacit�e requise� et que d�autres moyens doivent etre �etudi�es�
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�	�	� Etudes pour l
aval du cycle �electronucl�eaire

C�est dans ce contexte que la loi du �
 d�ecembre ���� �xe le cadre fran	cais des �etudes concer�

nant la gestion des d�echets nucl�eaires� Deux principaux axes de recherche sont d�e�nis" le stockage

�provisoire� ou en formations g�eologiques profondes� et la transformation �incin�eration par �s�

sion� ou transmutation par capture� des d�echets� Le premier axe est trait�e par les groupements

de recherche PRACTIS �Physico�chimie des aCTInides et autres RAdio�el�ements en Solutions

et aux interfaces� et NOMADE �NOuveaux MAt�eriaux pour DEchets�� Le groupement de re�

cherche GEDEON �GEstion des DEchets par des Options Nouvelles� entre le CEA� le CNRS�

EDF et Framatome� a pour mission d�examiner toute solution innovante permettant de r�eduire

la production de d�echets� GEDEON �evalue ainsi notamment les potentialit�es des r�eacteurs hy�

brides �r�eacteurs sous�critiques pilot�es par acc�el�erateur� pour l�incin�eration des transuraniens�

ou la transmutation des produits de �ssion �a vie longue�

GEDEON envisage �egalement de nouveaux cycles du combustible� suite au constat des limites

de la voie incin�eratrice� Pour illustrer ce constat� consid�erons le cas des Etats�Unis� o�u le pro�

bl�eme de l�accumulation du plutonium est surtout per	cu comme un risque de prolif�eration d�une

mati�ere �ssile utilisable �a des �ns militaires� Dans le cadre du programme ATW �Accelerator�

driven Transmutation of Waste�� un sc�enario pr�econise l�utilisation de syst�emes sous�critiques

perfectionn�es pour l�incin�eration du stock de plutonium am�ericain en une centaine d�ann�ees�

avant l�arret d�e�nitif de la �li�ere REP �� � Cet exemple montre bien que l�incin�eration exclu�

sive des d�echets de la �li�ere actuelle ne constitue pas une solution r�ealiste� tant techniquement

qu��economiquement parlant� Pour cette raison� des �etudes se sont r�ecemment concentr�ees sur

l�amont du cycle du combustible� partant implicitement du principe que la meilleure fa	con de g�e�

rer les d�echets est d�en produire le moins possible� L�utilisation du thorium comme combustible

est ainsi �etudi�ee dans divers syst�emes innovants a�n de produire de l��energie tout en minimisant

les rejets� et en o�rant accessoirement des possibilit�es d�incin�eration� Cette nouvelle approche�

consistant �a rechercher des solutions durables aux probl�emes du nucl�eaire actuel� r�esulte en

partie d�une prise de conscience de la question mondiale de l��energie�

��� Aper�cu des perspectives �energ�etiques mondiales d�ici ��	�

�	�	� Contexte �energ�etique global

Rappelons dans un premier temps les di��erentes contributions �a la production mondiale

d��energie primaire ��energie produite avant toute transformation� en �electricit�e par exemple�� Le

tableau ��� compare la situation actuelle �a celle de ����� date du premier choc p�etrolier� La

production est largement domin�ee par les �energies dites �fossiles�� avec une l�eg�ere diminution

du p�etrole et du charbon au pro�t du gaz� La part des sources d��energies dites traditionnelles�
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���� ����

source d��energie Gtep � Gtep �

p�etrole ���� ���
 ���� ���


charbon ���
 ���� ���� ����

gaz 
��� ���� ��
� �
��

traditionnel 
��� ���� ��
� ����

hydraulique 
��� ��� 
��� ���

nucl�eaire 
�
� 
�� 
��� ���

renouvelables 
�
� 
�� 
�
� 
��

total ��
� �

�
 ���
 �

�


Tab� ��� ! Evolution de la production annuelle d��energie primaire en milliards de 	tonnes �equi


valent p�etrole� �Gtep� au cours des trente derni�eres ann�ees ����

bas�ees sur l�exploitation de la biomasse �bois essentiellement�� est rest�ee constante� Les autres

sources� plus r�ecentes� totalisent aujourd�hui �a peine �
� de la production totale� La part de

l�hydraulique a peu augment�e� du fait de la saturation du potentiel naturel� Les �energies nu�

cl�eaire et renouvelables �g�eothermie� solaire et �eolien� ont fortement progress�e� meme si leur

production reste faible� Outre la concurrence des �energies fossiles bon march�e� les principaux

obstacles �a un d�eveloppement plus important de ces sources d�avenir sont pour le nucl�eaire un

cycle du combustible inadapt�e� et pour les �energies renouvelables des couts de revient encore peu

comp�etitifs� Elles pr�esentent n�eanmoins une compl�ementarit�e int�eressante� dans la mesure o�u le

nucl�eaire peut assurer l�approvisionnement massif de villes� tandis que les �energies renouvelables

permettent une production r�epartie sur des r�egions vastes ou isol�ees� encourag�ee par le recours

possible �a l�hydrog�ene comme vecteur d��energie sur de grandes distances�

source d��energie Gtep ann�ees

p�etrole ��
 �


charbon ��
 ��


gaz ��
 �


nucl�eaire �
 ��


Tab� ��� ! R�eserves en Gtep ���� et en ann�ees d�exploitation au taux actuel de consommation�

Les combustibles fossiles� tout comme l�uranium tel qu�il est utilis�e pour le moment dans

les centrales nucl�eaires� sont extraits de gisements naturels limit�es� Le tableau ��� exprime les

r�eserves �evalu�ees pour chaque source d��energie en nombre d�ann�ees d�exploitation� aux taux de
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consommation et couts d�extraction actuels� L�extraction de l�uranium de l�eau de mer� possible

moyennant une augmentation de �
� du prix de l�electricit�e� n�est pas prise en compte ici� Cette

limitation des r�eserves devient r�eellement pr�eoccupante lorsqu�on tient compte de l�augmentation

importante de la demande totale en �energie pr�evue pour les prochaines d�ecennies� diminuant

d�autant le nombre d�ann�ees d�exploitation restantes�

�	�	� Impact �ecologique des �energies fossiles

Fig� ��� ! Evolution de la concentration atmosph�erique des principaux gaz �a e�et de serre �CO�

en parts par million en volume� m�ethane et protoxyde d�azote en parts par milliard en volume

au cours des deux derniers si�ecles� compar�ee �a celle de la population mondiale ����
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Dans la comparaison de l��energie nucl�eaire aux �energies fossiles� l�autonomie n�est pas le seul

crit�ere" il faut �egalement tenir compte des d�echets in�evitablement produits� Nous avons d�ej�a vu

que ceux de la �li�ere REP sont pour l�essentiel concentr�es dans les combustibles us�es� stock�es

ou retrait�es� Au contraire� les d�echets issus des combustibles fossiles sont gazeux et s��echappent

dans l�atmosph�ere� ne posant ainsi aucun probl�eme de gestion� Cependant� depuis la �n des

ann�ees ���
� la concentration de CO�� principal gaz �emis par les �energies fossiles� est r�eguli�e�

rement mesur�ee� Cela a permis de constater que cette concentration augmente r�eguli�erement�

Des mesures des concentrations ant�erieures ont alors �et�e r�ealis�ees par analyse des bulles d�air

pi�eg�ees dans les glaces arctiques� et ont permis de retracer son �evolution au cours des �

 




derni�eres ann�ees� Sur cette p�eriode� avant le d�ebut de l��ere industrielle� la concentration de CO�

n�a jamais d�epass�e la valeur de ��
 ppmv� La �gure ��� montre qu�au cours des deux derniers

si�ecles� cette valeur a largement �et�e d�epass�ee pour atteindre ��
 ppmv aujourd�hui� avec un

taux d�accumulation de ��� ppmv�an� Cette accumulation de CO� dans l�atmosph�ere r�esulte

ind�eniablement de l�intensi�cation des rejets industriels�

Parall�element �a l�accumulation du CO� a �et�e constat�e un ph�enom�ene climatologique de

�r�echau�ement global�� se traduisant par une augmentation de la temp�erature moyenne �a la

surface de la plan�ete� Depuis peu� un consensus s��etablit parmi les sp�ecialistes du climat pour

reconna#tre que le CO� �emis par l�homme est le principal responsable de ce r�echau�ement�

L�explication donn�ee est que ce CO� renforce le ph�enom�ene naturel d�e�et de serre� qui consiste �a

pi�eger dans l�atmosph�ere une partie du rayonnement solaire r�e�emis sous forme d�infrarouges� Sans

cet e�et� dont la vapeur d�eau contribue �a hauteur de �
�� la temp�erature moyenne �a la surface

du globe serait d�environ ��
 oC� Le CO�� le m�ethane et le protoxyde d�azote absorbent bien

le rayonnement infrarouge r�e�emis par la surface" ils sont appel�es �gaz �a e�et de serre�� Depuis

quelques dizaines d�ann�ees� leur accumulation dans l�atmosph�ere est su�sante pour expliquer

le r�echau�ement global par un renforcement anthropique de l�e�et de serre� auquel le seul CO�

contribue �a plus de �
�� La �gure ��� montre que le r�echau�ement climatique s�est r�eellement

manifest�e �a partir de la �n des ann�ees ���
� Auparavant� la contribution positive des gaz �a e�et

de serre semble avoir �et�e en partie compens�ee par l��emission importante et aujourd�hui r�eduite

d�a�erosols ��nes goutelettes de sulfates et de nitrates�� dont l�e�et est �r�efrig�erant��

D�ici la �n du si�ecle� l�augmentation moyenne de temp�erature pr�evue est comprise entre $� et

$� oC� selon les mod�eles et les sc�enarios retenus� Cette augmentation globale s�accompagnerait

de di��erences locales plus fortes� avec meme des r�egions se refroidissant� Dans tous les cas� ces

changements climatiques entra#neraient des cons�equences graves pour l�homme� du fait de la

concentration des populations et des infrastructures modernes� C�est la raison pour laquelle�

en vertu du principe de pr�ecaution� des n�egociations internationales ont �x�e comme objectif la

stabilisation de la concentration de CO� �a �

 ppmv� soit un peu moins de deux fois le niveau

pr�e�industriel� Le probl�eme est que l��evolution de la concentration des gaz �a e�et de serre dans
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Fig� ��� ! Variations de la temp�erature moyenne globale entre ���� et ����� ramen�ees �a la

moyenne sur cette p�eriode ����

l�atmosph�ere pr�esente une inertie consid�erable� sur des temps de plusieurs dizaines d�ann�ees� Le

protocole de Kyoto de ���� donne ainsi l�objectif d�une r�eduction de �� d�ici �
�
 des �emissions

de gaz �a e�et de serre par rapport �a leur niveau de ���
�

�	�	� D�eveloppement durable des sources d
�energie

La r�ecente prise de conscience de la dimension �ecologique de la question de l��energie s�inscrit

dans un mouvement plus g�en�eral� organis�e autour de la notion de �d�eveloppement durable��

Un rapport de l�ONU le d�e�nit d�es ���� comme un �d�eveloppement qui r�epond aux besoins du

pr�esent sans compromettre la capacit�e des g�en�erations futures de r�epondre aux leurs� �� � L�ob�

jectif principal est ainsi de pr�eserver voire d�accro#tre l�ensemble des actifs naturels� produits�

humains et sociaux� tout en assurant une certaine �equit�e dans leur partage entre les individus�

entre les pays et entre les g�en�erations� Dans le domaine de l��energie� il implique en pratique une

�evaluation comparative objective des di��erentes options possibles tenant compte des aspects

�economiques� environnementaux et sociaux� tant �a l��echelle locale qu��a l��echelle mondiale� Ces

�evaluations sont r�eguli�erement discut�ees lors de sommets mondiaux � depuis celui de Rio en ����

jusqu�au dernier tenu �a Johannesburg cette ann�ee� Dans cette optique� une modi�cation signi��

cative des modes de production d��energie appara#t n�ecessaire d�ici �
�
� Il s�agit notamment de

r�eduire la contribution des �energies fossiles au pro�t des �energies renouvelables et du nucl�eaire�

en exploitant au mieux la compl�ementarit�e de ces derni�eres�

Selon les appr�eciations et les int�erets des �evaluateurs� il existe de nombreuses variantes pro�

pos�ees pour l��evolution des contributions de chaque source d��energie� Ainsi� les sc�enarios �p�etro�

liers� ne conc�edent qu�une diminution minime de la part des �energies fossiles� maintenue �a �
�

en �
�
 �� � D�autres sc�enarios exploitent au maximum les possibilit�es d��economie d��energie �sc�e�

��



nario No�e du CNRS�� A�n de d�egager quelques tendances globales moyennes� nous proposons

de nous baser sur les �evaluations plus compl�etes de l�IIASA �International Institute for Applied

System Analysis�� distinguant plusieurs types de sc�enarios selon des imp�eratifs di��erents de

croissance ou d��ecologie ��
 � Il ressort de l�ensemble de ces sc�enarios que la part du nucl�eaire

est amen�ee �a augmenter pour satisfaire de �
 �a �
� des besoins mondiaux en �energie primaire

en �
�
� Nous consid�erons dans la suite un facteur multiplicatif moyen de � pour la part du

nucl�eaire d�ici �
�
� sachant qu�elle s��el�eve actuellement �a un peu moins de ��� Cette hypoth�ese

d�augmentation moyenne de la part du nucl�eaire est par ailleurs en accord avec l�extrapolation

de l��evolution des parts de march�e� suivie depuis le d�ebut de l��ere industrielle dans l��etude de

C� Marchetti de l�IIASA et repr�esent�ee par la �gure ���� La variable F exprim�ee en pourcents

pour chaque source d��energie est sa part de march�e� qui tient compte de la concurrence des

autres options possibles� Un mod�ele simple� dit �di�usif�� permet d�extrapoler ces �evolutions

jusqu�en �
�
� On constate� outre la diminution de la part de march�e du p�etrole puis du gaz�

une nette augmentation de la contribution du nucl�eaire� second�e par les �energies renouvelables

ou futuristes comme la fusion ��Solfus���

Fig� ��� ! Evolution des parts de march�e de l��energie ���� Les courbes lisses repr�esentent les

pr�evisions du mod�ele utilis�e� et les lignes bris�ees l��evolution r�eelle�

Pour obtenir un facteur moyen d�augmentation totale de la puissance nucl�eaire install�ee� il

reste �a �evaluer l�augmentation totale de la demande �energ�etique mondiale� Selon les �evaluations�

cette derni�ere augmente d�un facteur compris entre � et � d�ici �
�
� Nous supposerons donc

dans la suite que la demande �energ�etique mondiale E sera multipli�ee par un facteur moyen

de ��� au cours des cinquante prochaines ann�ees� Remarquons que ce taux d�augmentation

��



est le meme que celui oberv�e au cours du dernier quart de si�ecle� et qu�il tient compte de

fa	con signi�cative des �economies d��energie� possibles �a hauteur de �
�� D�apr�es les �evaluations

pr�ec�edentes� la puissance nucl�eaire install�ee mondiale est donc appel�ee �a etre multipli�ee par un

facteur caract�eristique de � � ��� % �
� que nous conserverons comme hypoth�ese de travail

dans toute la suite� Si cette pr�evision se v�eri�e� il convient de disposer de syst�emes nucl�eaires

de production d��energie conformes aux directives du d�eveloppement durable� Ces derni�eres se

traduisent en crit�eres que nous allons �enoncer� et qui permettront d��evaluer di��erentes formes

du concept de r�eacteur �a sels fondus�

��
 Crit�eres pour une production durable d��energie nucl�eaire

�	�	� Utilisation optimale des ressources naturelles

Un premier crit�ere de �sobri�et�e� concerne l�utilisation des ressources naturelles� �a savoir

l�uranium et le thorium� Cette sobri�et�e implique la r�eg�en�eration des noyaux �ssiles ����Pu et
���U� par capture neutronique sur les noyaux fertiles �respectivement ���U et ���Th� &

�� ����� min� �� ���� j�

���U $ n �� ���U �� ���Np �� ���Pu

�� ����� min� �� ��� j�

���Th $ n �� ���Th �� ���Pa �� ���U

A tout instant pour un r�eacteur bas�e sur un des deux cycles pr�ec�edents� on peut d�e�nir

le taux de r�eg�en�eration � � qui rapporte la quantit�e de mati�ere �ssile r�eg�en�er�ee �a la quantit�e

consomm�ee dans le meme temps par absorption neutronique ��ssion et capture�� Dans le cas du

cycle uranium� ce taux est le simple rapport du taux de capture de l����U sur le taux d�absorption

du ���Pu� du fait des d�ecroissances rapides de l����U et du ���Np� Dans le cas du cycle thorium�

la demi�vie du ���Pa est su�samment longue pour lui permettre de capturer un neutron avant

de d�ecro#tre en ���U� Le taux de capture du ���Th est donc diminu�e du taux de capture du ���Pa�

avant d�etre divis�e par le taux d�absorption de l����U pour obtenir son taux de r�eg�en�eration�

Si le taux de r�eg�en�eration � est �egal �a �� le r�eacteur est dit r�eg�en�erateur" il consomme autant

de mati�ere �ssile qu�il en r�eg�en�ere� Les r�eserves d�uranium et de thorium exploit�ees dans ce

mode permettraient chacune plus de �
 


 ans de production d��energie au taux actuel �� � Si

� � �� le r�eacteur est dit sous�g�en�erateur et n�ecessite un apport ext�erieur de mati�ere �ssile pour

fonctionner� Si � � �� le r�eacteur est dit surg�en�erateur� et produit de la mati�ere �ssile pouvant

etre utilis�ee pour d�emarrer d�autres r�eacteurs� Le temps n�ecessaire �a un tel r�eacteur pour en

d�emarrer un nouveau est appel�e temps de doublement�

��



En cycle uranium comme en cycle thorium� la r�eg�en�eration d�epend fortement du spectre en

�energie des neutrons dans le r�eacteur� Pour s�en convaincre� raisonnons sur une �ssion dans un

r�eacteur critique et d�eterminons le nombre moyen Nd de neutrons restants une fois la r�eg�en�eration

assur�ee� La �ssion consid�er�ee produit � neutrons� dont �$� sont utilis�es pour provoquer une

nouvelle �ssion et entretenir ainsi la r�eaction en cha#ne� � �etant le rapport de la section e�cace

de capture du noyau �ssile sur sa section e�cace de �ssion� Pour r�eg�en�erer les �$� noyaux �ssiles

ainsi consomm�es� il faut que le noyau fertile capture �$� neutrons� Il reste donc une fois cette

condition de r�eg�en�eration remplie Nd % � � ���$�� neutrons disponibles� destin�es aux in�evitables

pertes �captures st�eriles et fuites� et �a la surg�en�eration �captures suppl�ementaires dans le noyau

fertile�� Ce raisonnement se g�en�eralise pour toute valeur du facteur de multiplication e�ectif keff

du r�eacteur consid�er�e en �ecrivant que pour une �ssion &

keff %
�

��� $ �� $ Nd
�����

A partir de la formule ���� on �evalue le nombre Nd pour les cycles uranium et thorium en

spectre rapide ou thermique� pour deux valeurs de keff ��� � Le tableau ��� regroupe ces r�e�

sultats qui ne sont qu�indicatifs� car ils supposent que seul le noyau �ssile principal de chaque

cycle contribue �a la �ssion� alors qu�une partie des �ssions est assur�ee par le noyau fertile et

des noyaux �ssiles produits par captures successives� Rappelons que le taux de pertes moyen�

g�en�eralement compris entre 
�� et 
�� neutron par �ssion� n�est pas d�ecompt�e du nombre Nd�

type de spectre rapide thermique

keff ��

 
��� ��

 
���

cycle ���U����Pu 
�� 
�� �
�� �
��

cycle ���Th����U 
�� 
�� 
�� 
��

Tab� ��� ! Approximation du nombre Nd de neutrons disponibles par �ssion pour les pertes et

la surg�en�eration selon le combustible� le type de spectre et le keff �

Dans tous les cas� la sous�criticit�e �equivaut �a un apport ext�erieur de neutrons� favorable �a

l��economie de neutrons� Cet apport est toutefois insu�sant pour le cycle uranium en spectre

thermique� qui est largement sous�g�en�erateur� La surg�en�eration n�est ainsi possible qu�avec un

spectre rapide en cycle uranium� alors qu�elle l�est avec les deux types de spectre en cycle thorium�

avec toutefois une marge neutronique plus serr�ee� Ces valeurs s�expliquent par la d�ependance du

nombre Nd avec l��energie� repr�esent�ee pour le ���Pu et l����U sur la �gure ����
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Fig� ��� ! Evolution pour l����U et le ���Pu du nombre Nd�E � ��E 
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�	�	� Minimisation des d�echets

Il s�agit �egalement de minimiser la quantit�e et la nocivit�e des d�echets produits� ce qui se

traduit par un second crit�ere� dit de �propret�e�� Un premier indicateur possible est le �facteur

de puissance�� exprim�e en W�Ci� qui donne la puissance associ�e �a la d�esint�egration d�un noyau

radioactif� Une autre grandeur tenant mieux compte de la nocivit�e des rayonnements �emis est la

radiotoxicit�e par ingestion� dont le calcul pr�ecis est expliqu�e au chapitre �� La radiotoxicit�e d�un

noyau est proportionnelle �a sa constante de d�esint�egration� La constante de proportionnalit�e�

appel�ee facteur de dose et exprim�ee en Sv�Bq� d�epend de la nocivit�e du rayonnement �emis pour

les tissus humains dans le cas d�une ingestion du noyau radioactif� Le Sievert �Sv� correspond

au d�epot d�une �energie de � J�kg par des photons� quelle que soit leur �energie� A titre de com�

paraison� la meme �energie d�epos�ee par des neutrons de � MeV est plus nocive pour l�organisme

et correspond �a une radiotoxicit�e de �
 Sv�

Le tableau ��� fournit les deux indicateurs de nocivit�e �evoqu�es pour les produits de �ssion �a

vie longue ou moyenne et les actinides� Les facteurs de dose sont ceux indiqu�es par la publication

�� de la Commission Internationale de Protection Radiologique ��� � On remarque qu��a facteur

de puissance comparable� les isotopes du plutonium ont un facteur de dose environ � fois plus

�elev�e que les isotopes de l�uranium� ce qui explique que le plutonium contribue �a plus de �
�

de la radiotoxicit�e des actinides rejet�es par la �li�ere REP� A partir des ces facteurs de dose� il

est possible de calculer l��evolution de la radiotoxicit�e d�un stock de noyaux�

��



Noyau Demi�vie Facteur de puissance �W�Ci� Facteur de dose �Sv�Bq�

��Se ��� �
� ans ��� �
�� ��� �
��

�	Sr ���� ans ��� �
�� ��� �
��

��Zr ��� �
� ans ��� �
�� ��� �
�
	

��Tc ��� �
� ans ��
 �
�� ��� �
�
	


	�Pd ��� �
� ans ��� �
�� ��� �
�




��Sn ��
 �
� ans ��� �
�� ��� �
��


��I ��� �
� ans ��� �
�� ��� �
��


��Cs ��� �
� ans ��� �
�� ��� �
��


��Cs �
�� ans ��
 �
�� ��� �
��


�
Sm �
 ans ��� �
�� ��� �
�



���Th ��� �

	 ans ��� �
�� ��� �
��

��
Pa ��� �
� ans ��
 �
�� ��� �
��

���Pa ���
 jours ��� �
�� ��� �
�
	

���U ���� ans ��� �
�� ��� �
��

���U ��� �
� ans ��� �
�� ��
 �
��

���U ��� �
� ans ��� �
�� ��� �
��

���U ��
 �
� ans ��� �
�� ��� �
��

���U ��� �
� ans ��� �
�� ��� �
��

���U ��� �
� ans ��� �
�� ��� �
��

���Np ��� �
� ans ��� �
�� ��� �
��

���Pu ���� ans ��� �
�� ��� �
��

���Pu ��� �
� ans ��
 �
�� ��� �
��

��	Pu ��� �
� ans ��� �
�� ��� �
��

��
Pu ���� ans ��� �
�� ��� �
��

���Pu ��� �
� ans ��� �
�� ��� �
��

��
Am ��� ans ��� �
�� ��
 �
��

���mAm ��� ans ��� �
�� ��� �
��

���Am ��� �
� ans ��� �
�� ��
 �
��

���Cm ��� jours ��� �
�� ��� �
��

���Cm ���� ans ��� �
�� ��
 �
��

���Cm ���� ans ��� �
�� ��� �
��

���Cm ��� �
� ans ��� �
�� ��
 �
��

���Cm ��� �
� ans ��� �
�� ��� �
��

Tab� ��� ! Demi
vie et nocivit�es �puissance d�egag�ee et radiotoxicit�e par ingestion ���� des

principaux produits de �ssion �vie longue ou moyenne et actinides produits en r�eacteur�
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Fig� ��� ! Evolution de la radiotoxicit�e par ingestion du combustible d�echarg�e d�un REP pour

une �energie fournie de � GWth�an�

La �gure ��� repr�esente la radiotoxicit�e des produits de �ssion et des actinides issus du

combustible us�e d�un REP� Pendant les premi�eres centaines d�ann�ees suivant le d�echargement�

la radiotoxicit�e des produits de �ssion est domin�ee par les noyaux �a vie courte ou moyenne�

Au�del�a� ce sont les noyaux �a vie longue qui dominent la radiotoxicit�e des produits de �ssion�

cette derni�ere restant alors faible devant celle g�en�er�ee par les actinides�

Une �etude comparative r�ecente des cycles thorium et uranium en spectre rapide pour la pro�

duction d��energie montre que le cycle thorium pr�esente des avantages consid�erables en termes

de radiotoxicit�es induites par les rejets en actinides� inf�erieures de presque deux ordres de gran�

deurs �a celles li�ees au cycle uranium ��� � Il reste donc �a d�eterminer quel type de spectre permet

de minimiser la production de d�echets en cycle thorium� directement reli�ee �a l�inventaire d�ura�

nium et de transuraniens� Un point de comparaison possible est ainsi la concentration initiale

d����U n�ecessaire dans le combustible� On �ecrit pour cela la condition de r�eg�en�eration �a l�aide

des inventaires N et des sections e�caces � du ���Th et de l����U &

N���U

N���Th
%

�
���Th
capture

�
���U
fission $ �

���U
capture

�����

Ce rapport de l�inventaire d����U sur celui du ���Th est �evalu�e dans le tableau ��� �a partir des

sections e�caces caract�eristiques d�un spectre rapide ��� et d�un spectre thermique� �a 
�
�� eV�

On constate que la concentration d����U n�ecessaire �a la r�eg�en�eration est nettement plus faible en

��



spectre thermique qu�en spectre rapide� Sous l�hypoth�ese de puissances volumiques comparables�

il en est de meme pour l�inventaire d����U� ce qui sera v�eri��e en d�etail dans la suite� Cela im�

plique� �a taux de pertes �egaux au retraitement� des rejets radiotoxiques d�uranium plus faibles en

spectre thermique� Il ressort donc des consid�erations pr�ec�edentes que le cycle thorium en spectre

thermique est a priori le meilleur candidat �a une production d��energie nucl�eaire minimisant les

rejets radiotoxiques� tout en exploitant au mieux les ressources naturelles�

type de spectre rapide thermique

�
���Th
capture �barn� 
�� ���

�
���U
fission �barn� ��� ��


�
���U
capture �barn� 
�� ��
N���U
N���Th

�� mol�� �
�
 ���

Tab� ��� ! In�uence du type de spectre sur l�inventaire d����U� ramen�e �a celui de ���Th� n�eces


saire dans un r�eacteur bas�e sur le cycle ���Th����U�

�	�	� S�uret�e et nonprolif�eration

Le dernier crit�ere d��evaluation du �nucl�eaire du futur� est la suret�e� qui constitue actuelle�

ment la principale raison de la non�acceptation publique de l��energie nucl�eaire� La suret�e des

r�eacteurs actuels est satisfaisante� avec une probabilit�e d�accident grave �fusion du c�ur� esti�

m�ee �a �
�� par an et par r�eacteur� Si la puissance install�ee est multipli�ee par �
� il convient de

r�eduire cette probabilit�e du meme facteur au moins�

Dans un r�eacteur critique� le nombre moyen de neutrons issus de �ssion provoquant une

nouvelle �ssion est �" c�est la d�e�nition du facteur de multiplication e�ectif keff � Une faible

proportion de ces neutrons appara#t avec un retard par rapport �a l�instant de la �ssion de

laquelle ils sont issus" ce sont les neutrons retard�es et leur proportion est de l�ordre de quelques

centaines de pcm �parties pour cent mille�� Ils sont �emis quelques secondes apr�es la �ssion lors de

la d�esint�egration �� de produits de �ssion appel�es �pr�ecurseurs�� Ce retard dans l��evolution de

la r�eactivit�e rend possible le pilotage d�un r�eacteur critique� par des contre�r�eactions m�ecaniques

�barres de pilotage�� La valeur moyenne e�ective de la proportion totale de neutrons retard�es

d�un r�eacteur� not�ee �eff � d�epend des noyaux qui �ssionnent� comme l�indique le tableau ����

Remarquons que les noyaux fertiles ���Th et ���U ont chacun une proportion de neutrons retard�es

nettement sup�erieure �a celle des noyaux �ssiles pr�esent�es� Malgr�e leur plus faible section e�cace

de �ssion� ils peuvent donc contribuer de mani�ere signi�cative �a la valeur de �eff �

Certains combustibles �a faible �eff � par exemple riches en actinides mineurs� sont d�elicats

�a utiliser dans un r�eacteur critique� devenant moins stable� Ils n�ecessitent le recours au r�egime

�




sous�critique� pour lequel des neutrons sont amen�es dans le c�ur par la r�eaction de spallation

d�un faisceau de protons d�une �energie de l�ordre du GeV sur une cible de noyaux lourds�

noyau � �pcm�

fertiles
���Th
���U

�
�


���


�ssiles

���U
���U
���Pu
��
Pu

��


��


��


��


Tab� ��� ! Proportion de neutrons retard�es de quelques noyaux� fertiles et �ssiles �����

Un autre param�etre important pour la suret�e d�un r�eacteur est la sensibilit�e de sa r�eactivit�e

�a une augmentation de temp�erature� Plusieurs e�ets y contribuent� tous fortement d�ependants

des mat�eriaux utilis�es et de leur agencement dans le c�ur� Chacun de ces e�ets est quanti��e par

un coe�cient dit de temp�erature� positif ou n�egatif selon les cas� qui est le rapport de la variation

de r�eactivit�e due �a cet e�et sur la variation de temp�erature� Pour qu�un r�eacteur critique soit

stable� son coe�cient de temp�erature global doit etre n�egatif�

Un e�et de temp�erature caract�eristique est l�e�et Doppler� du �a l�agitation thermique dans

le milieu de propagation des neutrons qui implique une variation de leur vitesse relative par

rapport aux noyaux cibles� Tout se passe comme si les sections e�caces de ces derniers �etaient

convolu�ees par une gaussienne dont la largeur est proportionnelle �a la temp�erature du milieu�

et donc comme si leurs r�esonances �etaient �elargies� Un neutron en cours de ralentissement a

alors plus de chances d�avoir une �energie correspondant �a une de ces r�esonances� et donc d�etre

captur�e� Le coe�cient de temp�erature associ�e �a l�e�et global de cet �elargissement des r�esonances

sur la r�eactivit�e est appel�e coe�cient Doppler� Un coe�cient Doppler n�egatif est une condition

indispensable �a la stabilit�e d�un r�eacteur critique� C�est la r�esonance de capture �n��� de l����U

situ�ee �a ��� eV qui domine cet e�et dans un REP� assurant le comportement stable du r�eacteur

avec un coe�cient Doppler d�environ �� pcm�oC�

Un dernier crit�ere� proche du crit�ere de suret�e du r�eacteur �a proprement parler� est celui

dit de non�prolif�eration� Le risque �evit�e est ici celui d�un d�etournement illicite de combustible

nucl�eaire �a concentration su�samment forte en noyaux �ssiles pour permettre la fabrication

d�une bombe� De tels d�etournements sont toujours possibles� et de nombreuses r�eserves peuvent

etre �emises quant �a la pertinence d�un tel crit�ere� On peut ainsi objecter que la technologie

d�enrichissement de l�uranium naturel en ���U est su�samment connue �a l�heure actuelle pour

etre pr�ef�er�ee� par d��eventuels terroristes� au vol d�un combustible irradi�e� On peut ajouter �a cela

��



qu�un approvisionnement su�sant en �energie� d�origine nucl�eaire par exemple� des populations

en d�eveloppement peut etre un facteur d�apaisement politique�

Dans l�optique d�un d�eveloppement durable de l��energie nucl�eaire� il convient n�eanmoins

de limiter au maximum les risques de prolif�eration� en empechant ou compliquant fortement

toute possibilit�e d�extraction de mati�ere �ssile d�un r�eacteur� Il est �egalement possible d�opter

pour des syst�emes produisant des mati�eres �ssiles plus facilement d�etectables que d�autres� Nous

prendrons soin de garder cette contrainte �a l�esprit� et d�en discuter dans les �etudes �a suivre�

��



Chapitre �

Pr�esentation g�en�erale du concept de

R�eacteur �a Sels Fondus �RSF�

Il ressort du chapitre pr�ec�edent que le cycle thorium en spectre thermique est une option in�

t�eressante pour une production durable d��energie nucl�eaire� Nous allons voir qu�il est n�ecessaire

dans ce cas de retraiter rapidement le combustible a�n d�en extraire certains poisons neutro�

niques� particuli�erement genants en spectre thermique� Le concept de r�eacteur �a sels fondus o�re

une solution pratique� en utilisant un combustible liquide qui peut etre retrait�e en ligne� Nous

allons pr�esenter ici les avatars historiques de ce concept� puis nous attarder sur les principes

physiques et chimiques de l�utilisation d�un combustible sous forme de sels fondus�

��� Rapide historique des �etudes

�	�	� Les premiers travaux am�ericains �a l
ORNL

Le concept de RSF est imagin�e aux Etats�Unis au d�ebut des ann�ees ���
� �a l�Oak Ridge

National Laboratory �Tennessee�� lors de la phase de cr�eativit�e d�ebrid�ee �a l�origine du nucl�eaire

civil actuel� Fond�e en ���� pour la fabrication de plutonium destin�e �a la bombe atomique�

l�ORNL participe aujourd�hui �a des travaux divers sur l��energie et l�environnement� Introduit

exp�erimentalement� le concept de RSF y est progressivement �etudi�e jusqu��a la �n des ann�ees

���
 pour une production d��energie bas�ee sur le thorium�

a � Les r�eussites exp�erimentales

Le premier RSF exp�erimental est issu d�un programme militaire am�ericain sur la propul�

sion nucl�eaire des avions� devant allier autonomie� compacit�e et l�eg�eret�e� L�Aircraft Reactor

Experiment �ARE� est mis en service en ����� et fonctionne de fa	con satisfaisante une centaine

d�heures �a la puissance de ��� MWth ��� �

��



Fig� ��� ! Sch�ema de principe de l�exp�erience ARE�

L�ensemble du syst�eme est repr�esent�e sur la �gure ���� Le sel combustible est un m�elange

de �uorures ���� NaF � ��� ZrF� � �� UF� en proportion molaire� dont la temp�erature de

fusion est �

 oC� Il circule dans le c�ur� constitu�e d�un simple bloc mod�erateur d�oxyde de

b�eryllium� avant d��echanger sa chaleur �a la temp�erature de ��
 oC� Mis �a part un probl�eme de

corrosion rapidement r�esolu� le bilan de cette exp�erience est positif� avec une stabilit�e su�sante

du r�eacteur et un bon comportement du sel sous irradiation�

Le programme de propulsion nucl�eaire est arret�e en ����� mais les bons r�esultats de l�ARE

encouragent la poursuite des recherches sur les RSF �a l�ORNL� Les �etudes s�orientent alors

vers un usage plus civil� pour la production d��electricit�e� et d�ebouchent sur la mise en service

en ���� d�un r�eacteur exp�erimental plus avanc�e� le Molten Salt Reactor Experiment �MSRE��

d�une puissance de � MWth ��� � Le c�ur est constitu�e de graphite� perc�e de canaux pour les

barres de controle et la circulation du sel combustible� La temp�erature de sortie du c�ur de

ce dernier est d�environ �

oC� et la chaleur est �echang�ee avec un autre sel ���� LiF � ���

BeF��� lui�meme refroidi par de l�air� La premi�ere composition du sel combustible� utilis�ee de

���� �a ����� est en proportion molaire ��� �LiF � ��� BeF� � �� ZrF� � �� UF�� avec de

l�uranium enrichi �a �
� en ���U� Remarquons que le lithium utilis�e est enrichi �a ������� en �Li�

a�n de r�eduire la consommation neutronique du �Li� Le meme sel est conserv�e dans la suite� en

rempla	cant l�uranium enrichi par de l����U pur entre ���� et ���� �en faisant ainsi le premier

r�eacteur bas�e sur la �ssion de l����U�� et par du ���Pu en �����

Au cours de ces cinq ann�ees d�exp�erience� le r�eacteur fonctionne sans incident avec un facteur

de charge de ���� et contribue �a enrichir l�expertise acquise lors de l�ARE� La mise au point

d�un mat�eriau plus r�esistant pour la cuve et les tuyauteries� l� Hastelloy�N ���� Ni � ��� Mo

� �� Cr � �� Fe�� permet de r�esoudre les probl�emes de corrosion rencontr�es� Outre la tenue

des mat�eriaux� l�exp�erience d�emontre la stabilit�e des sels �uorures� Un pilotage de la r�eactivit�e
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Fig� ��� ! Coupe du r�eacteur exp�erimental MSRE�

assist�e par ordinateur permet d��etablir la faisabilit�e du fonctionnement d�un tel syst�eme en

r�egime critique� Toutefois� l�exp�erience n�est pas su�sante pour le passage direct �a un r�eacteur

de puissance bas�e sur le cycle thorium� pour lequel un retraitement en ligne e�cace est n�ecessaire�

La seule op�eration chimique du MSRE a en e�et consist�e en la volatilisation de l�uranium enrichi

par �uoration avant son remplacement par de l����U� Le succ�es de l�exp�erience justi�e n�eanmoins

des �etudes de conception d�un r�eacteur de puissance �a support thorium� associ�e �a une v�eritable

usine de retraitement" le Molten Salt Breeder Reactor �MSBR��

b � Le projet MSBR

Ce projet propose d�es ���� un r�eacteur surg�en�erateur �a combustible ���Th����U� d�une

puissance thermique de ��

 MWth environ ��� � L�ensemble des �etudes r�ealis�ees forme un

tout coh�erent et tr�es complet� tant au niveau de la thermohydraulique ��� � qu�au niveau du

retraitement en ligne ��� � La �gure ��� illustre le principe de fonctionnement du syst�eme complet�

qui s�organise autour du circuit de sel combustible� Le c�ur est constitu�e d�un bloc de graphite

perc�e de canaux dans lesquels le sel combustible remonte en se r�echau�ant d�une centaine de

degr�es� la temp�erature moyenne dans le c�ur �etant de ��
 oC environ� La chaleur est ensuite

�echang�ee avec un circuit de sel secondaire ���� NaBF� � �� NaF�� pour �nalement produire de

l��electricit�e avec un rendement compris entre �
 et ��� �puissance �electrique de � GWe��
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Fig� ��� ! Vue d�ensemble du projet MSBR�

Le sel combustible est un sel de �uorures� de composition molaire approximative ��� �LiF �

��� BeF� � ��� �Th$U�F�� Le tableau ��� donne ses principales caract�eristiques� Pour donner

des points de comparaison� la viscosit�e du sel est double de celle du k�eros�ene� Sa chaleur sp�eci�que

volumique Cp est proche de celle de l�eau �valant ��� J�cm���K�
�� tandis que sa conductivit�e

thermique est plus du double de celle de l�eau�

densit�e �g�cm�� �a ��
 oC ���

coe�cient de dilatation �g�cm���K�
� ���� �
��

temp�erature de fusion �oC� �



pression de vapeur �a ��
 oC �Pa� ��

viscosit�e �a ��
 oC �Pa�s� � �
��

chaleur sp�eci�que Cp �J�cm���K�
� ���

conductivit�e thermique �W�m�
�K�
� ���

Tab� ��� ! Caract�eristiques du sel combustible �LiF 
 BeF� 
 �Th�UF� du projet MSBR�

L�usine de retraitement en ligne� repr�esent�ee tr�es sommairement sur la �gure ���� assure

l�extraction des produits de �ssion les plus genants �terres rares�� en traitant l�ensemble du sel

combustible ��
 m� environ� en une dizaine de jours� Elle permet �egalement d�extraire le ���Pa

form�e par capture sur le ���Th� et de le laisser d�ecro#tre en ���U� qui est ensuite r�einject�e en

partie a�n de maintenir le r�eacteur critique� De cette mani�ere� le syst�eme est surg�en�erateur� avec

un taux de r�eg�en�eration de ��
� environ ��� � L�inventaire d����U n�ecessaire pour d�emarrer est

de l�ordre de la tonne� et le temps de doublement est estim�e �a �� ans�

��



Ce projet de surg�en�erateur se heurte rapidement �a la concurrence des r�eacteurs surg�en�era�

teurs �a neutrons rapides� de conception plus classique et bas�e sur le cycle uranium� Pour des

raisons �nanci�eres et politiques� li�ees �a l�isolement de l�ORNL qui est alors le seul laboratoire �a

travailler sur les RSF aux Etats�Unis� les �etudes sont d�e�nitivement arret�ees en ����� Elles sont

reprises en France par EDF et le CEA jusqu�en ����� avant d�etre suspendues pour des raisons

similaires� Ces travaux de r�e�evaluation ont notamment permis d�approfondir les probl�emes de

suret�e et d�acqu�erir une meilleure connaissance du retraitement en ligne�

�	�	� Les projets ambitieux des ann�ees ����

Suite �a l�int�eret suscit�e par le projet MSBR� de nombreuses �etudes sont men�ees dans les an�

n�ees ���
� toujours dans l�optique d�utiliser des sels fondus comme combustible dans un r�eacteur

destin�e �a la production d��energie� Ainsi� le projet japonais Thorims�NES �Thorium Molten Salt

Nuclear Energy Synergetics� juge la surg�en�eration trop d�elicate dans le MSBR� et propose de

s�eparer la fonction de surg�en�eration de celle de production d��energie ��� �

La production d��energie est alors assur�ee par des RSF ���Th����U r�eg�en�erateurs ou l�eg�ere�

ment sous�g�en�erateurs �concept FUJI�� La surg�en�eration d����U est r�ealis�ee de fa	con intensive

dans un syst�eme sous�critique� l�Accelerator Molten Salt Breeder �AMSB�� dans lequel un fais�

ceau intense de protons de � GeV produit des neutrons par spallation directe sur le sel combus�

tible� L�AMSB peut dans ces conditions surg�en�erer environ � t d����U par GWe� mais au prix

d�une complexit�e qui est �a l�origine de son abandon�

Fig� ��� ! Le projet de r�eacteur sous
critique �a sels fondus chlorures du JAERI pour l�incin�era


tion de transuraniens en spectre rapide�
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Vers la �n des ann�ees ���
� des �etudes ont privil�egi�e l�option oppos�ee au cycle thorium en

spectre thermique& le cycle uranium en spectre rapide� Dans ce cas� le sel combustible utilis�e est �a

base de chlorures� et le c�ur est d�epourvu de mod�erateur� Ces syst�emes sont juste r�eg�en�erateurs

du fait de captures parasites trop nombreuses dans le chlore du sel combustible ��
 �

Le laboratoire japonais JAERI a alors jug�e plus int�eressante l�utilisation de ce type de

r�eacteur pour l�incin�eration de transuraniens sur support inerte ��� � Ce mode de fonctionnement

implique le r�egime sous�critique� le sel combustible faisant o�ce de cible de spallation� comme

le montre la �gure ���� Comme les projets de producteur d��energie� ce syst�eme b�en�e�cie d�un

retraitement en ligne �el�ementaire pour l�extraction des produits de �ssion�

�	�	� Plus de r�ealisme depuis les ann�ees ����

Le projet d�incin�erateur pr�ec�edent montre que les �etudes sont progressivement pass�ees du

th�eme de la production d��energie �a celui de l�incin�eration des d�echets nucl�eaires de la �li�ere REP�

Le projet am�ericain de C� Bowman adapte ainsi le concept de RSF �a mod�erateur graphite et

sels �uorures� utilis�e par le projet MSBR� �a l�incin�eration du plutonium industriel en spectre

thermique ��� � Ce syt�eme est sous�critique� et dot�e d�une cible de spallation en plomb� Son

retraitement est de type �once�through�� c�est �a dire que chaque jour un volume de sel est

extrait et rempla	c�e par du sel frais� Il permet une incin�eration ou une d�enaturation e�cace du

plutonium� et son �etude a �et�e reprise en France par le CNRS ��� et le CEA ��� �

Nous avions remarqu�e au chapitre pr�ec�edent que les �etudes sur la gestion des d�echets nu�

cl�eaires avaient depuis peu chang�e leur approche� en privil�egiant le remplacement des REP par

une �li�ere plus �propre�� Cette remarque s�applique tout particuli�erement aux derni�eres �etudes

fran	caises de RSF� Ainsi� le concept TASSE �Thorium based Accelerator driven System with

Simpli�ed fuel cycle for long term Energy production� du CEA pr�econise un retraitement lent

a�n de minimiser les rejets� l�empoisonnement neutronique suppl�ementaire �etant compens�e grace

au r�egime sous�critique ��� � Le concept AMSTER �Actinide Molten Salt TransmutER� d�EDF

reprend les principales options du projet MSBR dans di��erents modes de fonctionnement� en

recherchant �egalement la minimisation des rejets ��� � Notre travail r�esulte d�une collaboration

avec EDF d�ebut�ee sur le concept AMSTER� en mettant l�accent sur le cycle thorium�

Toutes ces �etudes s�accompagnent d�un renouveau des e�orts exp�erimentaux� Le programme

europ�een MOST est ainsi charg�e d��etablir le bilan des recherches sur les RSF pr�ec�edemment

�evoqu�ees� dans le but de d�e�nir les besoins en R'D� Par ailleurs� un d�emonstrateur de r�eacteur

proche du projet MSBR� d�une puissance de ��
 MWth� a r�ecemment �et�e propos�e ��� �
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��� Utilisation des sels fondus dans un r�eacteur nucl�eaire

A travers l�historique des di��erents projets de RSF propos�es jusqu��a pr�esent� nous avons vu

que le sel combustible est un �el�ement cl�e autour duquel s�organise tout le syst�eme� L�utilisa�

tion comme combustible nucl�eaire n�ecessite un choix judicieux des sels fondus� qui r�esulte d�un

compromis entre leurs propri�et�es physico�chimiques et les contraintes neutroniques classiques�

�	�	� Caract�eristiques physicochimiques importantes

L�utilisation des sels fondus est li�ee �a la chimie �a haute temp�erature� appel�ee pyrochimie�

largement employ�ee de nos jours dans l�industrie chimique� Il s�agit ici de d�ecrire leurs propri�et�es

g�en�erales� en gardant �a l�esprit les implications de leur utilisation en RSF� Pour cet usage� les

sels fondus pr�esentent des avantages certains� �a de nombreux points de vue &

! L��etat liquide �a partir de �

 oC dans la plupart des cas est l�avantage principal des

sels fondus� Il leur permet de cumuler les fonctions de combustible� de caloporteur et

�eventuellement de cible de spallation� Les dommages m�ecaniques li�es �a l�irradiation� tels

ceux subis par les combustibles solides� n�existent plus�

! Les sels fondus sont en particulier de bons caloporteurs� Ils poss�edent une grande capacit�e

calori�que� Leur conductivit�e de la chaleur est moyenne� ce qui r�eduit les chocs thermiques�

Leur pression de vapeur est basse� et permet l�absence de grande pression dans le c�ur�

! L�inertie chimique des sels fondus vis��a�vis de l�air et de l�eau est grande� Il est en outre

ais�e de modi�er leur composition selon les besoins�

Tant sur le plan physique que chimique� les sels fondus pr�esentent donc des caract�eristiques

int�eressantes �a exploiter� Cependant� l�emploi de tels milieux dans un r�eacteur nucl�eaire s�ac�

compagne d�e�ets �secondaires� genants� qui nuancent les avantages pr�ec�edents &

! La corrosion �a haute temp�erature n�ecessite la mise au point de mat�eriaux de structure

plus r�esistants que ceux utilis�es habituellement�

! Le passage du sel combustible dans les �echangeurs peut poser probl�eme si la radioactivit�e

est trop �elev�ee� Il faut alors envisager des moyens de controle et d�entretien �a distance�

�	�	� Sels chlorures ou sels �uorures �

Aux propri�et�es physico�chimiques des sels fondus conditionnant leur utilisation en r�eacteur� il

convient d�ajouter les contraintes neutroniques �a respecter pour une production durable d��energie

nucl�eaire� Plus pr�ecis�ement� il est n�ecessaire d�atteindre au moins la r�eg�en�eration� soit en cycle

uranium et spectre rapide� soit en cycle thorium et spectre thermique�
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a � Sels chlorures pour le cycle uranium en spectre rapide

Comme nous l�avons vu avec les syst�emes �etudi�es par le pass�e� l�usage des sels chlorures est

r�eserv�e aux r�eacteurs �a spectre rapide� Pour disposer d�un spectre su�samment rapide dans un

c�ur de RSF d�epourvu de mod�erateur� il est en e�et n�ecessaire de disposer en outre de fortes

concentrations d�actinides dans le sel combustible� Les sels chlorures sont les seuls qui autorisent

des concentrations su�santes� en conservant des temp�eratures de fusion d�environ �

 oC� ce qui

permet de fonctionner �a des temp�eratures comprises entre �

 et �

 oC� Les diagrammes de

phase de la �gure ��� donnent la d�ependance de la temp�erature de fusion des sels NaCl�UCl� et

NaCl�PuCl� avec leur composition� Un sel de r�ef�erence pour un r�eacteur rapide en cycle U�Pu

est ainsi� en proportion molaire� ��� NaCl � ��� �U$Pu�Cl�� avec une temp�erature de fusion

proche de �

 oC� C�est ce sel que nous utiliserons au chapitre suivant pour l��etude d�un tel

r�eacteur� destin�ee �a illustrer la pr�esentation de nos outils de simulation�

Fig� ��� ! Diagramme de phase des sels NaCl
UCl� et NaCl
PuCl� �����

Les sels chlorures pr�esentent cependant des inconv�enients� qui conf�erent aux RSF �a spectre

rapide le statut de r�eacteurs �exotiques� &

! A l��etat naturel� le chlore est compos�e �a ��� environ de ��Cl� le reste �etant du ��Cl� Ce
��Cl est nuisible �a l��economie de neutrons� en particulier par la r�eaction �n�p�� Par capture�

il produit en outre du ��Cl� �emetteur �� �a demi�vie longue �� �
� ans��

�




! Les sels chlorures sont particuli�erement corrosifs� notamment du fait de la production

de soufre par la r�eaction ��Cl�n�p� �evoqu�ee ci�dessus� Il semble possible d�utiliser comme

mat�eriaux de structure du molybd�ene� ou du graphite �a paroi froide �sel solidi��e en surface��

mais aucune exp�erience concluante n�a encore �et�e r�ealis�ee ��� �

! Les tensions de vapeur de sels chlorures sont �elev�ees� ce qui nuit �a leur stabilit�e� Ils sont

en outre tr�es hygroscopiques� et donc di�ciles �a manipuler et �a conserver purs�

b � Sels �uorures pour le cycle thorium en spectre thermique

Les sels �uorures sont particuli�erement appropri�es aux RSF �a spectre thermique� bas�es sur

l�utilisation d�un mod�erateur graphite� Par rapport aux sels chlorures� ils acceptent �a temp�era�

tures de fusion comparables des concentrations en actinides plus faibles� Ils sont en outre plus

stables� et sont moins corrosifs� ce qui les rend compatibles avec des mat�eriaux tel l�Hastelloy�N

d�ej�a mis au point� Ils ont en�n b�en�e�ci�e d��etudes compl�etes portant sur leur retraitement en

ligne� notamment �a l�ORNL�

Le principal inconv�enient des sels �uorures est d�avoir des points de fusion �elev�es� ce qui

n�ecessite l�utilisation de sels �a plusieurs composantes l�eg�eres� par exemple LiF et BeF� �type

�FLiBe��� C�est le cas du sel LiF � BeF� � ThF� retenu par le projet MSBR� dont le diagramme

de phase est repr�esent�e sur la �gure ���� On voit que la contrainte d�une temp�erature de fusion

proche de �

 oC limite la concentration molaire de ThF� �a �
� environ�

Fig� ��� ! Diagramme de phase du sel LiF
BeF�
ThF� �����
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��
 Principes d�un retraitement pyrochimique en ligne

La plupart des syst�emes pr�esent�es dans ce chapitre� et la totalit�e de ceux �etudi�es dans la

suite� ont recours �a un retraitement en ligne de leur sel combustible� Ce retraitement est bas�e

sur la chimie �a haute temp�erature propre aux sels fondus & la pyrochimie�

�	�	� Etat de l
art des proc�ed�es de s�eparation

La pyrochimie est aujourd�hui largement utilis�ee par l�industrie chimique� par exemple dans

la fabrication de l�aluminium� Elle est �egalement �etudi�ee dans le cadre du retraitement des

combustibles us�es de la �li�ere REP� notamment aux Etats�Unis �ANL�� au Japon �JAERI�� et

en Europe �programme PYROREP�� Les sels les plus �etudi�es dans ce cadre sont les chlorures�

qui permettent de travailler �a des temp�eratures moins �elev�ees qu�en sels �uorures� En France� le

Laboratoire d�Etudes des Proc�ed�es Pyrochimiques du CEA �etudie �a Marcoule les trois types de

proc�ed�es pyrochimiques d�extraction connus� repr�esent�es sur la �gure ����

Fig� ��� ! Proc�ed�es pyrochimiques �etudi�es pour le retraitement des combustibles us�es �����

La pr�ecipitation r�esulte de l�ajout d�un r�eactif gazeux ou solide dans le sel� tandis que l��elec�

trod�eposition est obtenue par r�eduction �electrochimique des �el�ements �a extraire sur une cathode�

Le troisi�eme et dernier proc�ed�e est l�extraction liquide�liquide� �egalement appel�ee extraction r�e�

ductrice� qui consiste �a faire passer par r�eduction les �el�ements �a extraire de leur milieu salin

d�origine vers un m�etal liquide r�educteur� Dans ce dernier cas� les deux phases peuvent etre

mises en mouvement dans des sens oppos�es� et le proc�ed�e est alors utilisable de fa	con continue�

Nous nous int�eresserons donc dans la suite tout particuli�erement �a l�extraction r�eductrice� en
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vue de son utilisation pour le retraitement en ligne d�un RSF� Les �etudes r�ealis�ees sur ce proc�ed�e

en sels chlorures annoncent des e�cacit�es de �
�� �a �
�� pour les s�eparations entre lanthanides

et actinides� A titre d�exemple� le samarium est facilement extrait d�un sel LiCl�KCl contenant

�egalement de l�uranium� avec un rapport �a l��equilibre de la concentration d�uranium sur celle de

samarium de 
�� �
�� dans la phase m�etallique ��� �

�	�	� Notions de pyrochimie pour l
extraction r�eductrice

Dans le projet MSBR� le retraitement en ligne est bas�e sur l�extraction r�eductrice du sel LiF�

BeF��ThF� vers du bismuth liquide� riche en lithium qui joue le role de l��el�ement r�educteur� Le

choix du bismuth se justi�e par son inertie chimique vis��a�vis des composants du sel� son point

de fusion assez bas ���
 oC� et son haut point d��ebullition ����
 oC�� Le lithium� les produits de

�ssion et les actinides y ont par ailleurs une bonne solubilit�e� Avant de d�etailler le retraitement

en ligne du MSBR� il convient d�introduire quelques notions �el�ementaires de pyrochimie� utiles

pour l�utilisation ult�erieure qui sera faite de l�extraction r�eductrice�

En se basant sur le formalisme utilis�e dans les �etudes de l�ORNL ��� � �ecrivons la r�eaction

chimique d�extraction d�un �el�ement M de valence n� du sel vers le bismuth &

MFn $ n Li�Bi� 	
 M�Bi� $ n LiF �����

Selon la nature des �el�ements pr�esents dans le sel combustible� on souhaite les extraire le plus

e�cacement possible �produits de �ssion� protactinium�� ou au contraire les conserver �thorium��

La propension de chaque �el�ement M �a etre extrait peut etre quanti��ee �a partir de constante

d��equilibre K de la r�eaction chimique ���� Pour simpli�er l�expression de cette constante� on

suppose que les �el�ements sont su�samment dilu�es dans leurs phases respectives pour que les

solutions puissent etre consid�er�ees id�eales ��� � La constante d��equilibre s��ecrit alors simplement

en fonction des fractions molaires X �rapport du nombre de moles de l��el�ement consid�er�e sur le

nombre de moles total dans sa phase� des esp�eces �M et Li� intervenant dans les deux phases en

pr�esence �sel et bismuth� &

K %
XM�Bi�

Xn
LiF

XMFn X
n
Li�Bi�

�����

Il est int�eressant de d�e�nir pour chaque esp�ece le rapport de la fraction molaire dans la phase

m�etallique sur celle dans la phase saline� Cette grandeur est appel�ee coe�cient de partage D et

s��ecrit DM %
XM�Bi�

XMFn
pour M� et DLi %

XLi�Bi�

XLiF
pour Li� A partir de la formule ���� on obtient

l�expression du coe�cient de partage de M en fonction de sa valence n� de DLi et de K &

logDM % n logDLi $ logK �����
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On reconna#t l��equation d�une droite� appel�ee droite de partage� de pente n� et d�ordonn�ee �a

l�origine logK� La constante K peut �eventuellement tenir compte de la non�id�ealit�e des solutions

en pr�esence� La variable est la r�epartition du lithium entre les deux phases� qui conditionne celle

de chaque �el�ement pr�esent dans le sel� La �gure ��� repr�esente les droites de partage de quelques

actinides et lanthanides� mesur�ees pour le sel combustible du projet MSBR mis en contact avec

du bismuth enrichi en lithium� La valence de chaque esp�ece repr�esent�ee se manifeste par la

pente de la droite de partage associ�ee� Ainsi� thorium et protactinium sont de valence �� tandis

qu�uranium et transuraniens sont pr�ef�erentiellement de valence �� Les lanthanides sont de valence

� comme le n�eodyme� ou � comme l�europium�
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Fig� ��� ! Coe�cients de partage mesur�es �a ��� �C entre le sel LiF
BeF�
ThF� ���
��
�� �

molaire et du bismuth enrichi en lithium �����

On remarque sur la �gure ��� que dans ce syst�eme d�extraction� les actinides forment un

groupe assez compact� La droite de partage du neptunium est comprise entre celle de l�uranium

et celle du plutonium� tandis que l�am�ericium et le curium se situent l�eg�erement sous le plu�

tonium� Les lanthanides constituent un autre groupe� pour l�extraction duquel une plus forte

concentration de lithium est n�ecessaire dans le bismuth� �a coe�cient de partage identique� Seules

sont repr�esent�ees les droites de partage du n�eodyme et de l�europium� qui encadrent celles des

autres terres rares� comme le lanthane ou le samarium�

Cette r�epartition en deux groupes bien distincts impose le principe d�une extraction en ligne

des produits de �ssion en deux temps� A�n de ne pas les extraire avec les produits de �ssion�

il convient en e�et de proc�eder �a une extraction pr�ealable des actinides� �a l�aide d�une faible
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concentration de lithium dans le bismuth �DLi � �
���� Il est ensuite possible d�extraire les

lanthanides� en utilisant une concentration plus forte de lithium dans le bismuth �DLi � �
����

Remarquons que lors de cette deuxi�eme �etape� le thorium� similaire aux terres rares du point de

vue de son coe�cient de partage� est extrait avec elles� Cela peut sembler genant a priori� mais

des solutions pratiques existent� comme celle propos�ee pour le retraitement en ligne du MSBR

que nous allons �a pr�esent d�ecrire�

�	�	� Le retraitement en ligne du projet MSBR

fertile
combustible

solide

des actinides

fertile
sels

fondus

T = 5 ans T = 10 jours

aqueuse

des lanthanides

recyclage

extraction

des actinides

tous les PF
0.1% de l’U et du Pu

1% des autres actinides

quelques % des PF
traces d’actinides (10

réductrice
extraction

réductrice
extraction

séparation

réinjection

−5)

Fig� ��� ! Comparaison de principe du retraitement d�un combustible solide et du retraitement

en ligne du sel combustible d�un RSF de type MSBR�

Le principe du retraitement en ligne d�un RSF �a sels �uorures comme le MSBR est compar�e

sur la �gure ��� �a celui d�un combustible solide classique� Dans ce dernier cas� le retraitement

consiste en l�extraction des actinides par dissolution du combustible en milieu aqueux� comme

dans le proc�ed�e PUREX mis au point pour l�extraction du plutonium des combustibles REP

us�es� Ces actinides sont ensuite recycl�es sur une p�eriode de plusieurs ann�ees pour fabriquer

du combustible neuf� A l�inverse� un retraitement en ligne de RSF a pour fonction principale

l�extraction r�eductrice continue des produits de �ssion� en les s�eparant au pr�ealable des actinides

qui sont ensuite r�einject�es dans le sel combustible� Des dur�ees de cycle et des e�cacit�es de
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s�eparation caract�eristiques donn�ees par la �gure ��� r�esultent des taux de pertes en actinides

comparables� de l�ordre de �
�� par an�

Fig� ���
 ! Sch�ema de principe d�etaill�e du retraitement en ligne du MSBR�

Le sch�ema de la �gure ���
 repr�esente l�organisation d�etaill�ee des proc�ed�es pyrochimiques

dans le retraitement en ligne du projet MSBR� On distingue quatre �etapes successives &

! La premi�ere �etape de �uoration permet la volatilisation de l�uranium du sel sous forme

d�UF�� Dans ce proc�ed�e� le sel est dispers�e �a �

 oC dans un contre courant de �uor� L�UF�

est ensuite r�eduit en UF� et aussitot r�einject�e dans le sel retournant dans le c�ur�

! Le sel d�ebarrass�e de l�uranium subit une premi�ere extraction r�eductrice du protactinium�

accompagn�e de traces de transuraniens� Le sel passe pour cela dans un extracteur �a contre�

courant� dans lequel le protactinium est transf�er�e dans du bismuth liquide par l�interm�e�

diaire de lithium r�eparti selon DLi % �
��� Le protactinium est extrait du bismuth et

stock�e le temps de d�ecro#tre en ���U� qui est alors r�ecup�er�e par �uoration�

! Le sel d�ebarrass�e du protactinium subit une extraction r�eductrice similaire �a la premi�ere�

avec DLi % �
��� Les terres rares� accompagn�ees de thorium� passent dans le bismuth

liquide� qui est ensuite mis en contact avec du LiCl� Les coe�cients de partage entre le

bismuth et le LiCl sont tels que seules les terres rares passent dans le sel� laissant le circuit
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de bismuth satur�e en thorium� Le sel LiCl charg�e en terres rares subit �nalement deux

extractions r�eductrices� permettant d�en extraire les terres rares selon leur valence�

! Le sel combustible r�ecup�ere �nalement l�uranium �uor�e lors de la premi�ere �etape� et est

r�einject�e dans le c�ur� Par ailleurs� une partie de l����U obtenu par d�ecroissance du protac�

tinium est �egalement r�einject�ee� accompagn�ee des transuraniens extraits avec le protacti�

nium� L����U surg�en�er�e est maintenu hors �ux et stock�e en vue de son utilisation ult�erieure

pour le d�emarrage d�un nouveau r�eacteur�
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Chapitre �

Principes et exemples d�utilisation

des outils de simulation

La simulation de r�eacteurs �a sels fondus n�ecessite des outils informatiques ad�equats� Nous

avons d�evelopp�e une m�ethode d��evolution qui permet de g�erer la succession de calculs statiques

r�ealis�es par un code de transport de type Monte Carlo� a�n de d�eterminer comment �evoluent les

principales caract�eristiques physiques des syst�emes �etudi�es� Nous choisissons ici d�illustrer cette

m�ethode par l��etude d�un concept simple de r�eacteur �a sels fondus �a sels chlorures et spectre

rapide� �evoqu�e au chapitre pr�ec�edent� Cette �etude sera l�occasion d�introduire des r�esultats types�

que nous utiliserons dans toute la suite�


�� Utilisation du code Monte Carlo MCNP

MCNP �Monte Carlo N Particles� est un code de transport Monte Carlo d�evelopp�e au Los

Alamos National Laboratory� Pour les syst�emes critiques� nous utilisons la version MCNP �B

��� � qui calcule le transport des neutrons d��energie inf�erieure �a �
 MeV� Dans le cas de syst�emes

sous�critiques� pilot�es par acc�el�erateur� nous utilisons son extension MCNPX ����� ��� � Ce code

int�egre notamment le code LAHET �Los Alamos High Energy Transport�� qui traite les r�eactions

carat�eristiques de neutrons de spallation� entre ��
 MeV et quelques GeV�

�	�	� Pr�esentation de la m�ethode Monte Carlo

Le recours �a la simulation Monte Carlo est rendue int�eressante depuis peu par l�augmentation

consid�erable de la puissance de calcul disponible� Nous allons d�etailler ses principes� bas�es sur

le tirage al�eatoire� et les contraintes que cela implique pour l�utilisateur�
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a � Principes

Le principe de base d�un code Monte Carlo est de suivre la propagation d�une particule dans

la mati�ere en appliquant les lois caract�eristiques de ce mouvement� Ce travail se d�ecompose en

quelques op�erations �el�ementaires successives� r�ealis�ees par MCNP pour chaque neutron suivi�

La premi�ere de ces �etapes consiste �a calculer la section e�cace macroscopique d�interaction (tot

�egale au produit
X
i

Ni�
tot
i � avec Ni le nombre de noyaux i par cm�� et �toti la section e�cace

microscopique totale d�interaction du noyau i en cm�� Le libre parcours moyen � du neutron

suivi est alors l�inverse de (tot� et fournit la probabilit�e d�interaction de ce neutron par cm�

Associ�e �a un nombre al�eatoire p tir�e uniform�ement dans �
���� � permet ensuite de d�eterminer la

distance � parcourue avant l�interaction suivante� selon la loi � % �� ln���p�� Toujours �a partir du

tirage d�un nombre al�eatoire� le noyau sur lequel la r�eaction a lieu� puis le type de la r�eaction en

question sont d�etermin�es� Il reste alors �a d�eterminer la suite de l�histoire du neutron suivi� Dans

le cas d�une r�eaction absorbante� cette histoire s�arrete d�e�nitivement� et un nouveau neutron

�neutron �source�� dont l�energie et la position initiales sont d�e�nies par l�utilisateur� est suivi�

Dans le cas contraire� un ou plusieurs neutrons sont r�e�emis� leur �energie �etant tir�ee au hasard

selon des lois caract�eristiques du type de r�eaction qui les a cr�e�es�

Dans chaque cellule ou �el�ement de volume V � le �ux des neutrons �a l��energie E peut s��ecrire

comme le rapport de la longueur totale L que parcourent les neutrons �a cette �energie� calcul�ee

�a partir des trajets �el�ementaires �� C�est de cette mani�ere qu�est calcul�e le �ux �E���r � �a toute

�energie E et en tout point ��r par MCNP� A partir de ce �ux� il est possible de calculer le �ux

moyen � int�egr�e sur une plage d��energie et moyenn�e sur la position dans une cellule ou un

groupe de cellules &

 %
�

V

Z
E

Z
��r �E���r �dEd���r �����

De meme� MCNP peut calculer des sections e�caces moyennes �� qui correspondent �a des

moyennes sur l��energie et la position� pond�er�ees par le �ux &

� %

R
E

R��r ��E��E���r �dEd���rR
E

R��r �E���r �dEd���r �����

On peut donc disposer pour chaque cellule c de la g�eom�etrie� du �ux moyen c et des sections

e�caces moyennes �c� Pour un ensemble g de cellules group�ees� une section e�cace moyenne

�g peut se calculer �a partir de la section e�cace moyenne �c et du �ux moyen c dans chaque

cellule c de volume Vc� en appliquant la formule ��� &

�g %

X
c � g

Vc �c cX
c � g

Vc c
�����

�




La formule ��� sera utilis�ee par la suite pour calculer les sections e�caces moyennes sur

l�ensemble du circuit de sel combustible� Ces sections e�caces moyennes quali��ees de �globales�

seront �a distinguer des sections e�caces moyennes relatives �a une partie seulement du circuit�

Le �ux moyen �global� g associ�e est calcul�e d�apr�es la formule ��� comme la somme des �ux

c� pond�er�ee par le volume Vc des cellules correspondantes &

g %

X
c � g

Vc cX
c � g

Vc
�����

Si cela n�est pas pr�ecis�e� une grandeur moyenne �section e�cace ou �ux� est globale� c�est�

�a�dire caract�erise l�ensemble du circuit de sel combustible du syst�eme�

b � Contraintes

L�utilisation de MCNP implique donc le d�ecoupage pr�ecis de la g�eom�etrie en cellules� se

distinguant par leur volume et leur composition� Il faut donc disposer dans chaque cas d�une

description r�ealiste d�etaill�ee du r�eacteur �a simuler� Nous utiliserons par la suite un programme

de construction automatique de la g�eom�etrie pour MCNP� qui facilitera les dimensionnements

pr�ealables aux calculs d��evolution� pour lesquels on ne s�int�eresse qu��a l�in�uence de la variation

de quelques param�etres seulement� Ce programme permet entre autres de manipuler des formes

pr�ed�e�nies �cylindres� hexagones� ����� et de d�e�nir leur position et leur mat�eriau�

Les donn�ees nucl�eaires sont disponibles pour un grand nombre de noyaux� sous la forme

de �chiers qui r�esultent d�une proc�edure d��evaluation� c�est��a�dire de confrontation de mesures

exp�erimentales �a des mod�eles th�eoriques� Ils sont traduits dans le format standard ENDF �Eva�

luated Nuclear Data File�� lisible par les codes de calcul� et regroup�es en bases ou librairies� Les

bases les plus compl�etes sont actuellement la base am�ericaine ENDF�B�VI� la base japonaise

JENDL ���� et la base europ�eenne JEF ���� que nous utiliserons dans cet ordre de priorit�e en

fonction de la disponibilit�e des noyaux�

�	�	� Dimensionnement d
un RSF �a sels chlorures et cycle U�Pu

Comme annonc�e en introduction de ce chapitre� nous nous proposons d�illustrer la pr�esenta�

tion des outils de calcul par l��etude sommaire d�un RSF �a sels chlorures� bas�e sur le cycle U�Pu

en spectre rapide� et fonctionnant en r�egime critique� Ce RSF ��U�Pu�Cl�� s�inspire des �etudes

suisses pr�esent�ees au chapitre pr�ec�edent ��
 � Nous allons d�ecrire bri�evement la g�eom�etrie et les

dimensions retenues pour les calculs MCNP� puis le retraitement en ligne associ�e� L�exemple

choisi est caract�eristique d�un syst�eme producteur d��energie et va nous permettre d�introduire

les outils utilis�es pour de telles simulations� Pour compl�eter cette illustration de nos m�ethodes
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de simulation� un incin�erateur sous�critique d�actinides mineurs sur support inerte� toujours �a

sels chlorures et spectre rapide� est �etudi�e en annexe A�

a � G�eom�etrie type

coeur
(sels fondus)

enceinte
(acier)

protection
neutronique
(carbure de bore)

réflecteurs
(nickel)

échangeur

Fig� ��� ! Coupe au quart verticale du RSF �U�PuCl��

La structure retenue pour le r�eacteur est extremement simple� comme l�illustre sa coupe

verticale ��gure ����� Le c�ur est constitu�e d�un cylindre de sel combustible de ��� m de rayon

�cellule MCNP �c�ur��� entour�e d�un r�e�ecteur en nickel de �
 cm d��epaisseur� Le circuit de sel

se poursuit vers les �echangeurs de chaleurs situ�es au�del�a du r�e�ecteur radial� qu�on mod�elise par

une couronne cylindrique de sel� L�ensemble du sel situ�e dans les �echangeurs ���� m�� et dans la

partie circulant horizontalement au�dessus du r�e�ecteur radial ��
�� m�� est regroup�e dans une

seule et meme cellule MCNP� d�esign�ee sous le terme ��echangeurs� et de volume total ���� m��

Cette partie du sel combustible est consid�er�ee hors��ux� et sa proportion est �x�ee au tiers du

volume total de sel� Le d�ecoupage du circuit de sel combustible pour MCNP se limite donc �a

deux cellules" la cellule �c�ur� et la cellule ��echangeurs�� Une hauteur de ��
 m de nickel au�

dessus �et en dessous� du circuit de sel fait o�ce de r�e�ecteur axial� La puissance totale est �x�ee

�a ��

 MWth� valeur conserv�ee pour tous les syst�emes �etudi�es par la suite� a�n de conserver les

memes ordres de grandeur et faciliter les comparaisons� Le volume total de sel combustible est
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de �
 m� environ� ce qui assure �a l�usine de retraitement en ligne associ�ee un dimensionnement

comparable �a celui pr�evu par le projet MSBR�

La hauteur du cylindre mod�elisant la liaison entre le c�ur et les �echangeurs est d�etermin�ee

par conservation du d�ebit de sel entre sa sortie verticale du c�ur et son entr�ee horizontale dans

les �echangeurs� En supposant la vitesse d��ecoulement moyenne du sel constante� cette condition

revient �a �egaler la surface de sortie du c�ur �a la surface d�entr�ee dans les �echangeurs� De la

hauteur de sel au�dessus du r�e�ecteur radial ainsi calcul�ee� on d�eduit l��epaisseur de la couronne

cylindrique simulant les �echangeurs� Cette derni�ere est prot�eg�ee des neutrons par une �epaisseur

de �
 cm de B�C� La meme �epaisseur de B�C est plac�ee juste apr�es a�n de prot�eger l�enceinte

ext�erieure en acier� Elle permettra� en analysant les r�esultats des calculs MCNP� d��evaluer les

fuites de neutrons et de v�eri�er qu�elles sont bien n�egligeables�

rayon et demi�hauteur du c�ur �m� ���

hauteur de sel au�dessus du r�e�ecteur �cm� ��

�epaisseur cylindrique des ��echangeurs� �cm� ��


volume total du circuit primaire de sel �m�� ����

volume de sel en c�ur �m�� ����

volume de sel dans les ��echangeurs� �m�� ����

Tab� ��� ! Caract�eristiques g�eom�etriques du RSF �U�PuCl� de ���� MWth�

Tous ces dimensionnements ont �et�e grandement facilit�es par l�utilisation d�un programme

d�interfa	cage de MCNP� permettant de param�etriser automatiquement la description de la g�eo�

m�etrie du syst�eme dans les �chiers d�entr�ee de MCNP� Les principales dimensions r�esultant

de ces consid�erations sont donn�ees dans le tableau ���� La coupe de la �gure ��� respecte les

proportions de ces dimensions� conserv�ees dans toute la suite�

b � Recherche d
un point de fonctionnement initial

Le sel initial de r�ef�erence choisi est NaCl��U$Pu�Cl�� avec une proportion molaire de noyaux

lourds de ��� �uranium et plutonium au d�emarrage�� Nous avons vu au chapitre pr�ec�edent

qu��a cette proportion molaire de noyaux lourds� les sels NaCl�UCl� et NaCl�PuCl� pr�esentent

des eutectiques fondant respectivement �a ��
 et ��� oC� En proc�edant par dichotomie sur le

calcul du coe�cient de multiplication e�ectif keff par MCNP� on d�etermine que la teneur des

actinides en plutonium n�ecessaire pour rendre le syst�eme critique au d�emarrage est de ���
��

Le plutonium utilis�e est issu d�un combustible REP UOX us�e� apr�es � ans de refroidissement

��� � Au d�emarrage de ce r�eacteur� l�inventaire d�uranium est de �� t� et celui de plutonium de

���� t� La densit�e du sel ainsi obtenu est d�environ ��� g�cm� �a �

 K ��� � En sels chlorures�

les actinides sont majoritairement de valence �� La concentration de chlore� choisi naturel� sera
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donc r�eguli�erement ajust�ee dans le sel combustible� de sorte que chaque actinide soit associ�e �a

� noyaux de chlore� et chaque produit de �ssion �a ��� noyaux de chlore en moyenne�

En�n� on v�eri�e a posteriori que le dimensionnement des r�e�ecteurs en nickel est satisfaisant�

A partir de la con�guration de r�ef�erence d�ecrite pr�ec�edemment� on constate que la r�eactivit�e

varie tr�es peu lorsqu�on fait varier l��epaisseur du r�e�ecteur radial �a volume total de sel constant�

On calcule ainsi un keff de ��


 � 
�

� pour une �epaisseur de �
 cm� ��

� � 
�

� pour

�
 cm et ��

� � 
�

� pour �
 et �
 cm� On consid�ere donc in�nie l��epaisseur de �
 cm� et on

s�y limite a�n de conserver une �epaisseur de sel su�sante dans les �echangeurs�

c�ur �echangeurs total

�ux �n�cm���s�
� ���� �

� 
��� �

� ���� �

�

volume �m�� ���� ���� ����

N
���U �mol� ���
 �
� ���� �
� ���� �
�

�
���U
capture �barn� 
��� 
��� 
���

�
���U
cap �mol�jour� ���� 
��� ����

N
���Pu �mol� ���� �
� ��
� �
� ���� �
�

�
���Pu
fission �barn� ���� ���� ����

�
���Pu
capture �barn� 
��� 
��� 
���

�
���Pu
abs �mol�jour� ���� 
��
 ����

Tab� ��� ! Valeurs initiales des inventaires N � des sections e�caces moyennes � et des taux de

r�eaction � de l����U et du ���Pu dans le sel combustible NaCl
�U�PuCl�� d�etaill�ees cellule par

cellule pour le calcul du taux de r�eg�en�eration total du syst�eme�

Pour que ce r�eacteur puisse fonctionner en producteur d��energie� il faut qu�il soit au moins

r�eg�en�erateur d�es son d�emarrage� c�est��a�dire qu�il produise par capture sur l����U autant de
���Pu qu�il n�en consomme par �ssion et capture� On calcule donc son taux de r�eg�en�eration

� � qui est le rapport du taux de production total de ���Pu sur son taux total de disparition�

Le tableau ��� d�etaille les grandeurs n�ecessaires �a ce calcul� et permet de v�eri�er qu�un taux

de r�eaction total dans le circuit de sel combustible peut s�obtenir soit par la somme des taux

de r�eaction dans chaque cellule� soit �a partir de la section e�cace moyenne globale et du �ux

moyen� Les sections e�caces moyennes globales� caract�erisant l�ensemble du sel combustible� sont

naturellement tr�es proches des valeurs moyennes du c�ur� On obtient un taux �
���U
cap de capture

total de l����U de ���� mol�jour� et un taux �
���Pu
abs d�absorption du ���Pu de ���� mol�jour� Le

taux de r�eg�en�eration total est simplement leur rapport et vaut environ ����� ce qui signi�e qu�au

d�emarrage� le syst�eme surg�en�ere environ �
� du ���Pu qu�il consomme�
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c � Proposition d
un retraitement en ligne associ�e au r�eacteur

� Op�erations �a e�ectuer
Un fois la g�eom�etrie d�ecrite pr�ecis�ement� il faut y associer un retraitement en ligne� destin�e

d�abord �a extraire les produits de �ssion� On a d�ej�a vu qu�il �etait pour cela n�ecessaire d�ex�

traire les actinides avant� Une autre fonction du retraitement en ligne est dans le cas pr�esent

d�approvisionner le sel en Unat� consomm�e au taux approximatif d�une tonne par an�

En�n� la gestion du plutonium contenu dans le sel combustible n�ecessite une op�eration sup�

pl�ementaire si le r�eacteur n�est pas exactement r�eg�en�erateur� Si le r�eacteur est sous�g�en�erateur�

il faut� en plus de l�uranium� ajouter le plutonium manquant� a�n de maintenir la r�eactivit�e

constante� Dans le cas contraire� il est n�ecessaire d�extraire en ligne tout plutonium produit

en exc�es� Le probl�eme est que si le syst�eme est proche de la r�eg�en�eration� il peut passer d�un

�etat �a l�autre avant de se stabiliser une fois l��equilibre atteint� Il faut donc pr�evoir un disposi�

tif d�extraction de plutonium� entrant en action lorsque le syst�eme devient surg�en�erateur� Une

possibilit�e int�eressante consisterait �a extraire par �electrod�eposition �technique pyrochimique pr�e�

sent�ee au chapitre pr�ec�edent� un d�epot m�etallique d�uranium enrichi en plutonium par rapport �a

la concentration dans le sel� L�op�eration revient ainsi �a extraire l�exc�es de plutonium� Un proc�ed�e

similaire est exp�eriment�e aux Etats�Unis �a l�Argonne National Laboratory ��� �

� Principe d
une s�eparation �electrochimique U�Pu en ligne

Dans le contexte d�explication de nos m�ethodes de calcul dans ce chapitre� il ne nous para#t

pas n�ecessaire de pr�esenter ici un proc�ed�e pyrochimique valid�e et op�erationnel� Il s�agit plutot

de proposer une solution envisageable� sachant que d�autres peuvent etre �etudi�ees �volatilisa�

tion� cristallisation� ����� Nous nous contenterons donc d�une description id�eale de ce dispositif

d�extraction de plutonium� repr�esent�e sch�ematiquement sur la �gure ���� On y retrouve les deux

extractions r�eductrices successives habituelles �actinides puis lanthanides�� par contact entre le

sel combustible et du cadmium charg�e en Na� jouant le role du m�etal solvant r�educteur� La

concentration C
 du Cd en Na au niveau de la premi�ere extraction est telle que les lanthanides

n�y sont pas r�eduits� Le second contacteur sel�m�etal avec un alliage plus riche en Na �concen�

tration C�� permet d��eliminer une partie des lanthanides par r�eduction �egalement� Ces deux

�etapes tendent �a augmenter la quantit�e de NaCl dans le sel combustible et impliquent donc un

ajustement r�egulier de cette derni�ere�

D�etaillons �a pr�esent le fonctionnement id�eal du dispositif d�extraction de plutonium� qui n�a

ici� rappelons�le� que valeur de principe� Le cadmium liquide �charg�e en actinides �a l�issue de

l�extraction r�eductrice de ces derniers� est plac�e �a l�anode ��electrode indiqu�ee par un signe �$��

d�une cellule d��electrolyse� Une premi�ere cathode est plong�ee dans un bain de chlorures servant

d��electrolyte �LiCl�KCl �a �

 oC� ou �eventuellement NaCl �a plus haute temp�erature�� Les �el�e�

ments pr�esents dans le cadmium liquide sont ainsi oxyd�es et passent dans le sel� puis certains
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Fig� ��� ! Sch�ema de principe du retraitement en ligne du RSF �U�PuCl�� �equip�e d�un dispositif

d�extraction de plutonium en cas de surg�en�eration de ce dernier�
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sont r�eduits sur la cathode� La nature du m�etal ainsi d�epos�e d�epend de la tension impos�ee �a la

cathode qu�on r�egle de fa	con �a extraire pr�ef�erentiellement l�uranium� accompagn�e d�un peu de

plutonium �proportion de l�ordre de ���� Puis la cathode est extraite et d�ebarrass�ee du d�epot

m�etallique d�uranium qu�on r�einjecte dans le sel apr�es chloration� Une seconde cathode �repr�e�

sent�ee �a gauche de la premi�ere sur le sch�ema� est alors plong�ee �a son tour et permet d�extraire le

plutonium� ou du moins en pratique un m�elange uranium�plutonium enrichi en plutonium par

rapport �a la concentration du sel� En faisant circuler le sel dans la cellule d��electrolyse� il est

envisageable de proc�eder �a ces deux extractions successivement� L�extraction du plutonium en

exc�es peut alors se faire de fa	con continue� et en r�egime stationnaire� En �n d�op�eration� le sel

de la cellule contenant encore de l�uranium� du plutonium et des traces de lanthanides peut etre

recycl�e et r�einject�e dans le circuit de sel combustible� comme le sugg�ere le sch�ema�

Une partie annexe de l�usine de retraitement� qui n�est pas repr�esent�ee sur le sch�ema� est

charg�ee de g�erer la concentration du sel combustible en NaCl� Les deux �etapes successives d�ex�

traction r�eductrice des actinides puis des lanthanides s�accompagnent en e�et d�un exc�es de NaCl

dans le sel combustible� qu�il faut compenser� Il s�agit en fait de r�eduire �electrochimiquement

cet exc�es de NaCl pour reconstituer les alliages Cd�Na utilis�es au niveau des deux extractions

pr�ec�edemment �evoqu�ees� Avant la r�einjection des actinides� le sel combustible est pour cela plac�e

dans une cellule de r�eduction �electrochimique du NaCl� On forme alors �a la cathode un alliage

Cd�Na �r�ecup�er�e pour les extracteurs�� et �a l�anode du chlore gazeux Cl� qu�on utilise pour la

chloration pr�ec�edant la r�einjection de l�uranium extrait�


�� Couplage de MCNP �a un programme d��evolution

Nous venons de d�ecrire pr�ecis�ement le r�eacteur destin�e �a illustrer les m�ethodes de simulation

mises au point� Il s�agit �a pr�esent de montrer comment le code MCNP est utilis�e pour calculer

l��evolution des caract�eristiques du syst�eme une fois d�emarr�e� Dans ce but� nous avons d�evelopp�e

autour de MCNP des m�ethodes� dont l�objectif principal est de fournir� tout au long de l��evolution

du syst�eme� des r�esultats �a la pr�ecision impos�ee par l�utilisateur� L�ensemble des protocoles mis

au point pour ce faire est appel�e �REM� �R�egles pour les calculs d�Evolution avec MCNP��

Nous allons d�etailler le fonctionnement de REM selon trois grandes parties� en nous basant sur

le sch�ema de la �gure ���� Nous avons d�ej�a vu que l�utilisation de MCNP n�ecessite la d�e�nition

d�une g�eom�etrie pr�ecise� qui se fait par l�interm�ediaire d�un �chier d�entr�ee� construit au niveau de

la phase de �pr�eparation�� Pour pouvoir faire calculer les taux de r�eaction par MCNP et ensuite

int�egrer les �equations d��evolution� il faut en outre disposer d�es le d�epart des donn�ees nucl�eaires

�r�eactions disponibles� sections e�caces� d�ecroissances� et chimiques �taux d�extraction�� C�est

cette exploitation des bases de donn�ees que nous allons donc d�ecrire dans un premier temps�

Ensuite� nous d�ecrirons plus en d�etail comment est r�ealis�e le calcul de l��evolution �a proprement
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parler ��etape �int�egration� du sch�ema de la �gure ����� Nous verrons que ce calcul se fait sur

trois niveaux en temps� dont chacun remplit une fonction bien pr�ecise� En�n� nous pr�esenterons

les r�esultats de base qui sont obtenus� et ceux qu�on peut en d�eduire�

calcul d'évolution piloté par la précision

préparation intégrationMCNP

NJOY

géométrie

fichier

résultats(t)

d'évolution
contraintes

et compositions

disponibles
réactions

données
chimiques

bases de données nucléaires

évaluées

décrois- extractions
sances

Fig� ��� ! Organisation des outils d��evolution autour du code MCNP�

�	�	� Exploitation optimale des donn�ees

a � Donn�ees nucl�eaires

Deux types de donn�ees sont n�ecessaires� et disponibles dans les bases de donn�ees & celles

d�e�nissant pour chaque noyau les transformations possibles� et celles utilis�ees par MCNP pour

le calcul des �ux et des sections e�caces moyennes�

� R�eactions et d�ecroissances naturelles
L��arbre� d��evolution est d�etermin�e une fois pour toutes au tout d�ebut d�un calcul d��evolu�

tion� pour chaque cellule ou groupe de cellules dont on souhaite suivre l��evolution �combustible�

mat�eriaux de structure�� Il permet de d�e�nir la trame des tranformations permettant de passer
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d�un noyau �a un autre� soit par r�eaction nucl�eaire� soit par d�esint�egration� Cet arbre est construit

de proche en proche� au cours de la lecture des donn�ees� et concerne tous les noyaux pr�esents

initialement ou produits plus tard dans le r�eacteur� En ce qui concerne les r�eactions nucl�eaires�

on ne peut tenir compte dans l�arbre d��evolution que de celles dont les sections e�caces sont

disponibles dans la base de donn�ees choisie� Pour ce faire� nous utilisons un module de REM

permettant de lire les informations au format ENDF concernant tous les noyaux susceptibles

d�appara#tre en cours d��evolution et d�en extraire les r�eactions disponibles� Ce module est bas�e

sur l�organisation du format ENDF tel qu�il est d�e�ni dans la r�ef�erence ��� �

Les donn�ees concernant les d�ecroissances naturelles des noyaux intervenant dans un calcul

d��evolution sont lues dans un �chier regroupant les modes de d�ecroissance et les demi�vies

associ�ees de tous les noyaux de la charte des nucl�eides� Pour all�eger l�arbre d��evolution et limiter

la taille du syst�eme �a int�egrer� on proc�ede �a un court�circuit des d�ecroissances trop rapides�

en �xant un seuil sur la demi�vie des noyaux� Cela revient �a consid�erer que la d�ecroissance est

instantan�ee� et donc que le noyau p�ere n�existe pas & il a �et�e ��elagu�e� de l�arbre d��evolution� Dans

toute la suite� ce seuil sur la demi�vie est �x�e �a �
 h� Le nombre total de noyaux pr�esents dans

l�arbre complet du sel combustible� et donc suivis par le calcul d��evolution� est d�environ ��


dans notre exemple de RSF �a combustible �U�Pu�Cl� avec le seuil retenu �a �
 h� contre �
�


pour un seuil �x�e �a � h et ��
 pour un seuil �x�e �a �

 h� La valeur de seuil retenue de �
 h

permet par exemple de traiter de fa	con exacte la d�ecroissance de l����Am en ���Cm &

���Am $ n � ���Am
�� �
	�
 heures�� ���Cm �����

Elle est �egalement assez basse pour autoriser le calcul d�etaill�e de la production de ���Cm �a

partir de l����Am et de son isom�ere &

��
Am $ n � ��
�� ���mAm

� �
��
�� ���Am

�� �
��	 heures�� ���Cm

�����

Le sch�ema ���� conserv�e dans toute la suite� suppose que la production du ���mAm par cap�

ture de l���
Am se fait avec un rapport de branchement de �
�� Cette valeur a �et�e v�eri��ee

par des mesures e�ectu�ees dans le domaine des �energies thermiques ��� � et peut etre appliqu�ee

�egalement en premi�ere approximation en spectre rapide�

� Traitement des sections e�caces pour MCNP

Le sch�ema de la �gure ��� montre que les sections e�caces au format ENDF ne sont pas di�

rectement lues par MCNP� Une conversion pr�ealable est n�ecessaire� au format ACE �A Compact

��



ENDF�� A�n de disposer de toutes les sections e�caces n�ecessaires� et ainsi de ne pas se limi�

ter �a celles fournies par d�efaut avec MCNP� nous avons d�evelopp�e un module utilisant le code

NJOY ��� � Le code NJOY permet entre autres de convertir les �chiers ENDF au format ACE�

Au cours de la construction de l�arbre d��evolution� notre module est appel�e lorsqu�un noyau

n�a pas de �chier correspondant lisible par MCNP� et appelle lui�meme NJOY� Si le noyau en

question n�est pas d�ecrit dans la base choisie� les autres bases sont examin�ees� dans l�ordre de

priorit�e pr�ec�edemment d�e�ni� Il r�esulte de ce processus une base regroupant toutes les donn�ees

n�ecessaires aux calculs MCNP �a venir�

Le recours �a NJOY nous permet de disposer de produits de �ssion explicites� sans devoir

recourir aux pseudo�produits de �ssion fournis avec MCNP� Nous pourrons ainsi par la suite

�etablir dans le d�etail quels sont les produits de �ssion les plus genants� Par ailleurs� NJOY

calcule pour chaque noyau l��elargissement des r�esonances par e�et Doppler� en tenant compte

de la temp�erature du combustible� A cet e�et� les noyaux sont di��erenci�es non seulement selon

leur num�ero atomique� leur nombre de masse et leur niveau isom�erique� mais aussi selon la

temp�erature du mat�eriau o�u ils se trouvent dans le r�eacteur� Nous tenons �egalement compte

des e�ets de r�eseau cristallin intervenant aux �energies thermiques dans les mod�erateurs� comme

le graphite� Dans le cas de mat�eriaux de structure� il est en�n possible de calculer la section

e�cace de production d��energie de d�eplacement� utile pour �evaluer les dommages caus�es par les

neutrons� en termes de dpa �d�eplacements par atome��

b � Donn�ees d
extraction pyrochimique

La simulation rigoureuse d�un RSF �a retraitement continu impose de tenir compte �a chaque

instant des di��erentes op�erations d�extraction et de r�einjection� Cela suppose de quanti�er les

performances requises des proc�ed�es utilis�es� puis de les mod�eliser a�n de modi�er la composition

du sel combustible en cons�equence� En conservant l�exemple simple du RSF �a sels chlorures et

�a cycle uranium� nous allons exposer les principes de la simulation du retraitement en ligne en

g�en�eral� et de l�extraction des produits de �ssion en particulier�

� Principe des d�ecroissances ctives
La premi�ere caract�eristique du retraitement en ligne est le temps que met l�ensemble du sel

combustible pour circuler dans l�usine de retraitement� qu�on appelle d�esormais dur�ee totale

de retraitement T � Consid�erons un �el�ement e du sel �a extraire� dont le sel contient Ne moles�

La quantit�e dNe de l��el�ement e extraite pendant le laps de temps dt est proportionnelle �a la

quantit�e de cet �el�ement soumise �a l�extraction� c�est��a�dire �a Ne � dt
T � L�extraction se faisant

avec un rendement de �e� seule une proportion �e de la quantit�e de l��el�ement e qui est pass�ee

par le retraitement est e�ectivement extraite� ce qui s��ecrit &

�




dNe % Ne
dt

T
�e �����

La formule ��� montre que l�extraction de l��el�ement e se comporte comme une d�esint�egration

radioactive de constante de temps �e % �e
T � Toute extraction va etre ainsi mod�elis�ee dans la suite�

le probl�eme �etant de d�e�nir soigneusement les valeurs �e� qu�on appelle d�esormais les e�cacit�es

d�extraction� Notons que l�ensemble des d�ecroissances �ctives permettant de tenir compte des

extractions est int�egr�e �a l�arbre des d�ecroissances naturelles pr�ec�edemment �evoqu�e� et intervient

sur l��elagage de ce dernier si n�ecessaire�

� Extraction des produits de ssion

On rappelle que l�extraction r�eductrice des produits de �ssion n�ecessite une extraction pr�ea�

lable des actinides� destin�ee �a limiter les rejets de ces derniers aux d�echets� L�e�cacit�e d�ex�

traction �e d�un produit de �ssion d�epend d�abord du coe�cient de partage de son �el�ement e

dans le syst�eme sel�m�etal utilis�e� Mais elle d�epend aussi des performances cin�etiques du proc�ed�e

d�extraction� qui varient par exemple en fonction la taille des contacteurs� L�e�cacit�e �e est donc

une valeur pratique� macroscopique� qui caract�erise globalement la proportion e�ectivement ex�

traite de l��el�ement e� Il est par cons�equent di�cile d��evaluer des e�cacit�es d�extraction sans

avoir une id�ee pr�ecise des performances attendues de l�usine de retraitement� ce qui explique

que les seules valeurs disponibles soient celles donn�ees par le projet MSBR� Ces valeurs ont �et�e

reprises lors des �etudes du concept par EDF dans les ann�ees ���
� et d�etaill�ees �el�ement par

�el�ement ��
 � Pr�ecisons que ces donn�ees ne sont pas le r�esultat de mesures pr�ecises� mais bien

plutot la traduction de souhaits quant aux performances hypoth�etiques du proc�ed�e d�extraction

des lanthanides� Nous allons les d�etailler� et montrer qu�elles peuvent s�appliquer en premi�ere

approximation �a tous les r�eacteurs �a sels fondus� qu�ils soient �a sels �uorures ou chlorures�

classes familles �el�ements �e ��� ���e �jours�

�
terres rares

et halog�enes

Nd� Pm� Sm� Eu

Br� I
�� �


�
m�etaux

�semi�nobles�

Zr

In� Sn� Sb
� �



	
�el�ements

alcalins
Sr� Cs� Ba � �




Tab� ��� ! Classes d�e�cacit�e d�extraction des produits de �ssion solubles� repr�esentatives des

performances recherch�ees pour le retraitement du projet MSBR�

Il est commode de regrouper les valeurs souhait�ees pour les produits de �ssion solubles en

trois classes d�e�cacit�es� pr�esent�ees dans le tableau ���� Y �gurent �egalement pour une dur�ee
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de retraitement T de �
 jours les constantes de temps caract�eristiques ���e associ�ees� La classe

�� d�e�cacit�e �
�� est avant tout celle des terres rares� qui sont les produits de �ssion qu�on

souhaite extraire en priorit�e �a cause de leur forte section e�cace de capture� Les classes � et �

ont des e�cacit�es moindres �� et ���� et peuvent etre consid�er�ees comme des r�esidus r�esultant

de l�extraction pr�ef�erentielle des terres rares�

Une quatri�eme cat�egorie de produits de �ssion existe� pour laquelle une extraction se fait �a

une vitesse ind�ependante des proc�ed�es pyrochimiques pr�evus� Cette cat�egorie est constitu�ee des

�el�ements s��echappant tr�es rapidement du sel� qui sont de deux types" soit gazeux �x�enon�� soit

se pr�esentant sous la forme de petites particules m�etalliques �techn�etium�� Contrairement au

cas des produits de �ssion solubles� l�extraction de ces �el�ements ne repose sur aucune hypoth�ese

qui n�ait pas �et�e v�eri��ee exp�erimentalement� Ainsi� l�exp�erience du MSRE montre qu�ils sont

emport�es hors du sel par le bullage d�h�elium en un temps caract�eristique inf�erieur �a la minute

��� � Ces �el�ements sont regroup�es dans la classe 
� caract�eris�ee non pas par une e�cacit�e� mais

par une constante de temps d�extraction �e telle que 

�e

% �
 s�

�� �
 �� �� �� �� �� �� �� �� �� �
 �� �� �� �� �� ��

K Ca Sc Ti V Cr Mn Fe Co Ni Cu Zn Ga Ge As Se Br Kr

	 	 � � � � � � � � � � � � � � � �

�� �� �� �
 �� �� �� �� �� �� �� �� �� �
 �� �� �� ��

Rb Sr Y Zr Nb Mo Tc Ru Rh Pd Ag Cd In Sn Sb Te I Xe
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�� �� �� � �� �� �� �� �� �� �� �� �
 �� �� �� �� �� ��

Cs Ba La � Hf Ta W Re Os Ir Pt Au Hg Tl Pb Bi Po At Rn

	 	 � � � � � � � � � � � � � � � �

Tab� ��� ! Extrait de la classi�cation p�eriodique des �el�ements illustrant la r�epartition des classes

d�e�cacit�e ��� �� � et � souhait�ees et suppos�ees des produits de �ssion �����

Le tableau ��� repr�esente l�int�egralit�e des p�eriodes �� � et � de la classi�cation p�eriodique

des �el�ements chimiques� Les lanthanides sont les �el�ements de num�ero atomique compris entre

�� �lanthane� et �� �lut�ecium�� et sont tous regroup�es dans la troisi�eme case de la p�eriode �

�derni�ere ligne du tableau ����� Pour chacun de ces �el�ements extraits en qualit�e de produit

de �ssion� on indique au�dessus du symbole chimique le num�ero atomique� et en dessous le

num�ero de la classe d�e�cacit�e �a laquelle il appartient� On retrouve dans ce d�etail les grandes

familles indiqu�ees pr�ec�edemment� La classe 
 regroupe ainsi les gaz rares �derni�ere colonne� et

les m�etaux nobles situ�es entre le niobium et l�argent� Outre les �el�ements de la troisi�eme colonne�

parmi lesquels �gurent les lanthanides� la classe � inclut les halog�enes �avant�derni�ere colonne��

La classe � ne concerne que les alcalins et alcalino�terreux �deux premi�eres colonnes��

��



Fig� ��� ! Coe�cients de partage d�actinides �triangles et de lanthanides �ronds mesur�es

dans le syst�eme d�extraction r�eductrice LiCl
KCl�Cd �a ��� K ����� Les courbes regroupent les

coe�cients mesur�es dans le syst�eme LiF
BeF��Bi �a la m�eme temp�erature�

Ces classes caract�erisent globalement l�extraction des produits de �ssion du MSBR� bas�ee

sur l�extraction r�eductrice entre un sel de type FLiBe et un m�etal liquide r�educteur qui est le

bismuth� Ces valeurs sont en fait g�en�eralisables en premi�ere approximation �a d�autres syst�emes�

�a commencer par le contact entre un sel de chlorures et du cadmium� que nous avons choisi

de prendre en exemple dans ce chapitre� La �gure ��� donne les coe�cients de partage DM

des lanthanides �abscisse inf�erieure� et des actinides �abscisse sup�erieure� dans le syst�eme d�ex�

traction LiCl�KCl�Cd �a environ �

 K� et les compare aux valeurs obtenues dans le syst�eme

LiF�BeF��Bi� Plus pr�ecis�ement� les valeurs indiqu�ees sont celles de la grandeur log�D
�n
M �DLi��

avec DLi coe�cient de partage du lithium et n valence de l��el�ement M extrait� D�apr�es la formule

��� du chapitre pr�ec�edent� cette grandeur est �egale �a logK
n � K �etant la constante de la r�eaction

d�extraction et logK repr�esentant l�ordonn�ee �a l�origine des droites de partage �valeur logDM

du coe�cient de partage obtenue pour logDLi % 
�� Pour chaque couple d��el�ements compar�es�

la �gure ��� nous fournit donc l��ecart constant entre leurs droites de partage� au facteur pr�es du

rapport de leurs valences qu�on n�eglige dans les raisonnements �a suivre� En premi�ere approxima�

tion� l�in�uence de la composition du sel sur les coe�cients de partage d�un syst�eme d�extraction

r�eductrice peut etre n�eglig�ee devant celle du m�etal solvant r�educteur choisi ��� � Les donn�ees

de la �gure ��� sont donc caract�eristiques du syst�eme chlorures�Cd d�une part� et du syst�eme

�uorures�Bi d�autre part� et seront analys�ees comme telles dans ce qui suit�

On constate d�abord que les deux syst�emes pr�esentent sensiblement le meme �ecart entre

les coe�cients de partage �a l�origine �logK� des actinides et ceux des lanthanides� entre �
 et

��
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 fois plus faibles� Cela con�rme dans les deux cas la n�ecessit�e de proc�eder �a une extraction

pr�ealable des actinides� On remarque �egalement que les coe�cients de partage des lanthanides

en chlorures�Cd sont proches de ceux dans le retraitement du MSBR� et pr�esentent la meme

d�ependance avec le num�ero atomique� En particulier� le n�eodyme qui est avec le samarium un

gros consommateur de neutrons� a le meme coe�cient dans les deux syst�emes� Ceci permet de

conserver pour le retraitement d�un RSF �a sels chlorures une e�cacit�e d�extraction des terres

rares de �
�� La r�epartition des autres �el�ements au sein des classes d�e�cacit�e inf�erieure est

suppos�ee inchang�ee� L�incidence de cette derni�ere approximation est limit�ee dans la mesure o�u le

spectre de notre RSF �a sels chlorures est rapide� ce qui limite l�empoisonnement li�e aux produits

de �ssion� Nous v�eri�erons ainsi que seuls les lanthanides jouent un role signi�catif dans le bilan

neutronique� En�n� les �el�ements insolubles �classe 
�� soit gazeux soit m�etalliques� restent in�

chang�es et sont toujours entra#n�es par un bullage d�h�elium� comme dans un RSF �a sels �uorures�

Les e�cacit�es d�extraction du tableau ��� seront donc conserv�ees dans toutes les �etudes �a suivre�

qui pourront n�eanmoins se distinguer par des dur�ees de retraitement T di��erentes�

� Rejets en actinides

La perte d�actinides au moment de l��etape d�extraction des produits de �ssion se simule

de la meme fa	con� On a estim�e au chapitre pr�ec�edent qu��a chaque passage du volume total

de sel dans l�usine de retraitement �dur�ee de retraitement T % �
 jours�� la proportion de

pertes en actinides devait se limiter �a �
�� pour etre comparable aux pertes d�un retraitement

performant de combustible solide� Cette proportion de �
�� n�est rien d�autre qu�une e�cacit�e

d��extraction�� qu�on attribue �a tous les actinides pr�esents dans le sel�

� Gestion de la surg�en�eration de plutonium

Pour parer �a l��eventualit�e de la surg�en�eration dans ce syst�eme� nous avons propos�e un dis�

positif id�eal permettant d�extraire du sel combustible le plutonium exc�edentaire ��gure ����� Il

s�agit naturellement de tenir compte de l�in�uence de ce dispositif sur la composition du sel en

cours d��evolution� ne sachant pas �a l�avance quand il sera utilis�e� Pour ce faire� nous attribuons

aux isotopes du plutonium une d�ecroissance �ctive avec une e�cacit�e d�extraction de ��� ce

qui simule une extraction continue de plutonium� Pour maintenir la r�eactivit�e constante� nous

r�einjectons une partie de ce plutonium extrait en r�eglant le d�ebit de cette r�einjection par rapport

�a l��evolution de keff � Si le syst�eme est surg�en�erateur� la quantit�e de plutonium r�einject�ee dans

le sel est plus faible que la quantit�e extraite� et on peut comptabliser le plutonium surg�en�er�e par

di��erence� A l�inverse� si le syst�eme est sous�g�en�erateur� on r�einjecte plus de plutonium qu�on

n�en extrait� c�est��a�dire qu�on consomme du plutonium ext�erieur au syst�eme�

��



�	�	� Structure temporelle de l
int�egration

L��evolution de l�inventaire Ni� c�est��a�dire de la quantit�e totale contenue dans le sel combus�

tible� du noyau i soumis au �ux  s�obtient par la r�esolution de cette �equation &

dNi�t�

dt
% � Ni�t��

abs
i  $

X
j

Nj�t��
cap
j�i � �iNi�t� $

X
j

�j�iNj�t� �����

avec

! Ni�t� le nombre de noyaux i �a l�instant t

! �absi la section e�cace moyenne d�absorption du noyau i

! �
cap
j�i la section e�cace moyenne de la r�eaction sur le noyau j produisant le noyau i

! �i la constante de d�ecroissance totale du noyau i

! �j�i la constante de d�ecroissance partielle du noyau j vers le noyau i

L��equation ��� peut s��ecrire pour chaque noyau de l�arbre d��evolution� qui en compte plusieurs

centaines en tout� produits de �ssion compris� L�ensemble de ces �equations constitue un syst�eme

d��equations coupl�ees� dont la r�esolution num�erique fournit la composition du sel combustible �a

chaque instant� REM soumet ce calcul �a trois types de contraintes� qui permettent de valider

de proche en proche la composition obtenue en cours d��evolution� Ces trois types de contraintes

correspondent �a trois niveaux superpos�es de pas de calcul� d�etaill�es de fa	con progressive sur la

�gure ����

MCNP MCNP MCNP

∆P∆P

MCNP

RK

RK

∆P ∆P

0

RK

t

calcul MCNP, suivi d’un ‘‘pas MCNP’’

‘‘pas RK’’ d’intégration Runge−Kutta

réajustement de la puissance, suivi d’un ‘‘pas     ’’

Fig� ��� ! D�etail progressif des trois niveaux du calcul d��evolution dans REM�
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La premi�ere contrainte est impos�ee par l��evolution des sections e�caces moyennes� due �a la

modi�cation du spectre en cours d��evolution� Les calculs MCNP sont donc r�ealis�es de mani�ere �a

controler et prendre en compte cette variation� en essayant chaque fois que c�est possible d�aug�

menter l�intervalle pr�ec�edant un nouveau calcul MCNP destin�e �a d�eterminer les nouvelles valeurs

des sections e�caces moyennes ��pas MCNP��� Au cours d�un pas MCNP� il faut en outre main�

tenir constants certains param�etres physiques du r�eacteur simul�e� comme la puissance totale ou

encore la r�eactivit�e� On op�ere donc chaque fois que c�est n�ecessaire des r�eajustements de la

puissance� dont nous verrons qu�ils consistent �a renormaliser le �ux� A l�occasion de ces r�eajus�

tements� on ajuste �egalement la r�eactivit�e du syst�eme en ajustant par exemple son inventaire

en mati�ere �ssile� Entre deux r�eajustements de la puissance ��pas )P��� il reste en�n �a int�egrer

num�eriquement les �equations d��evolution� On a recours pour cela �a une m�ethode d�int�egration

par pas variable de type Runge�Kutta ��pas RK��� qu�on allonge dans la mesure o�u la pr�ecision

sur les r�esultats impos�ee par l�utilisateur le permet�

a � Variation des sections e�caces moyennes

Les calculs MCNP doivent etre r�ealis�es d�autant plus fr�equemment que les sections e�caces

moyennes �evoluent rapidement� A l�inverse� lorsque le syst�eme approche de l��equilibre et que

les sections e�caces moyennes se stabilisent� il est possible d�augmenter les pas MCNP� Nous

avons mis au point dans REM une m�ethode permettant de v�eri�er que la longueur du pas

MCNP r�ealis�e est satisfaisante compte tenu de la pr�ecision exig�ee� et de d�eterminer une taille

optimale pour le pas MCNP suivant� Cette m�ethode est appliqu�ee �a toutes les sections e�caces

intervenant dans le calcul d��evolution�

Avant de pr�esenter un exemple pr�ecis dans le cas du RSF �U�Pu�Cl�� expliquons le principe

g�en�eral de la m�ethode� Consid�erons l�instant ti correspondant �a la �n du dernier pas MCNP en

cours� qui vient d�etre valid�e� La longueur du pas MCNP suivant est �x�ee �a )t� et une premi�ere

�evolution est r�ealis�ee de ti �a ti
 % ti $ )t� Pour ce calcul� les sections e�caces sont prises

constantes� et �egales aux valeurs valid�ees pour l�instant ti� Une premi�ere solution
��
N
�ti
� est

alors obtenue pour la composition isotopique du sel �a l�instant ti
� Un premier calcul MCNP

est e�ectu�e avec cette composition �a t % ti
� et fournit une premi�ere estimation ���
�ti
� de

l�ensemble des sections e�caces �a l�instant ti
� Les valeurs de chaque section e�cace �a t % ti

et t % ti
 sont interpol�ees� en imposant la continuit�e des d�eriv�ees en ces points� pour fournir

une loi d�ependant du temps sur le pas MCNP en cours� Une seconde �evolution utilisant ces

nouvelles sections e�caces d�ependant du temps est r�ealis�ee �a nouveau entre ti �a ti
� et fournit

une nouvelle composition solution
��
N��ti
�� Par un test de �� tenant compte d�une �pr�ecision

MCNP� fournie par l�utilisateur� les deux compositions solutions
��
N
�ti
� et

��
N��ti
� sont

compar�ees� Si la pr�ecision est satisfaisante� la solution
��
N��ti
� et le pas MCNP �ti � ti
 sont

valid�es� et REM passe au calcul du pas MCNP suivant en augmentant sa longueur par rapport �a

��



celle du pas pr�ec�edent� Dans le cas contraire� un second calcul MCNP est e�ectu�e �a t % ti
 avec

la composition
��
N��ti
�� et fournit un second jeu �����ti
� de sections e�caces� Une troisi�eme

�evolution tenant compte de ces nouvelles sections e�caces �a t % ti
 est alors r�ealis�ee entre t

% ti et t % ti
� et fournit une troisi�eme solution
��
N��ti
�� Si le test de �� entre

��
N��ti
� et

��
N��ti
� est satisfaisant� REM passe au pas MCNP suivant� Sinon� la longueur du pas MCNP

�ti � ti
 est r�eduite� et son calcul est enti�erement repris selon le meme processus�
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Fig� ��� ! Prise en compte de l��evolution de la section e�cace moyenne globale de capture de

l����U� La �gure principale ne repr�esente en entier que les trois premiers pas MCNP� L�encadr�e

repr�esente la m�eme section e�cace sur les six premiers mois du calcul d��evolution�

La �gure ��� montre le r�esultat de cette m�ethode appliqu�ee �a la section e�cace moyenne

de capture de l����U� au d�emarrage du RSF �U�Pu�Cl�� La longueur des premiers pas MCNP

est progressivement augment�ee� d�un facteur choisi �egal �a
p

� �a chaque fois� L�interpolation des

sections e�caces moyennes utilis�ees dans le calcul d��evolution permet de tenir compte� dans

la limite de la pr�ecision �x�ee des calculs MCNP� d�e�ets �a court terme� par exemple dus �a

des modi�cations de retraitement� Cette possibilit�e n�existe pas dans des codes d��evolution plus

simples� pour lesquelles les sections e�caces moyennes restent constantes sur chaque pas MCNP�

C�est par exemple le cas du code d��evolution Monteburns ��� � d�evelopp�e �a Los Alamos pour

MCNP� mais qui ne r�epondait pas su�samment �a nos exigences de pr�ecision�

Le d�ebut d�un pas MCNP est l�occasion de proc�eder au r�eajustement de l�alimentation en

noyaux fertiles� soit ici en ���U pour l�essentiel� a�n de maintenir la quantit�e totale de noyaux

lourds �et donc la compostion du sel� constante� A partir de la valeur de la section e�cace

��
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Fig� ��� ! Evolution de l�alimentation et de l�inventaire d����U sous la contrainte d�une propor


tion constante de noyaux lourds dans le sel�

moyenne de capture de l����U au d�ebut du pas MCNP courant� on �evalue le taux de consom�

mation d����U au cours de ce pas� et donc le d�ebit n�ecessaire �a l�approvisionnement du syst�eme

en ���U� La �gure ��� montre la stabilisation de ce d�ebit �graphe de gauche� en une vingtaine

d�ann�ees� ce qui permet �egalement d�illustrer l�allongement des pas MCNP au cours de la mise

�a l��equilibre du syt�eme simul�e� Le graphe de droite montre l��evolution de l�inventaire d����U�

�saccad�ee� du fait d�une variation par paliers de l�alimentation en ���U�

b � Contraintes physiques d
�evolution

Au cours d�un �pas )P� ��gure ����� la puissance totale et la r�eactivit�e du syst�eme restent

sensiblement constantes� Nous allons montrer ici comment on proc�ede pour respecter ces deux

contraintes impos�ees par le fonctionnement du r�eacteur�

� Evaluation et r�eajustement de la puissance totale

Disposer �a tout instant des sections e�caces moyennes permet d��evaluer en continu la puis�

sance totale P � On se base pour cela sur tous les taux de �ssion disponibles et sur le bilan moyen

total en �energie d�une �ssion� qu�on prend �egal �a �

 MeV�

P % �
X
c

X
i

N c
i Qf ��f�i �c �����

avec

! � le nombre total de neutrons source par seconde

��



! N c
i le nombre de noyaux i dans la cellule c

! Qf le bilan total moyen en �energie d�une �ssion ��

 MeV�

! ��f�i �c le nombre de �ssions sur i dans c par neutron source

Le coe�cient �� qui �evolue avec la composition du combustible� est un param�etre important

pour ce qui va suivre� Il repr�esente le coe�cient de normalisation n�ecessaire entre le �ux  donn�e

par MCNP pour chaque cellule� exprim�e par neutron source� et le �ux physique �en n�cm���s�
�

reli�e �a la puissance et dont nous avons besoin dans les �equations d��evolution� Pour mieux illustrer

comment intervient ce coe�cient de normalisation � dans le syst�eme des �equations d�int�egration

de chaque cellule� on exprime ce dernier de fa	con matricielle&

d
��
N �t�

dt
% R�t� �

��
N �t� $ D

��
N �t� $

��
C �t� ����
�

avec

! Rii % ��absi  & disparition du noyau i par absorption d�un neutron

! Rji % �j�i  & cr�eation du noyau i par r�eaction sur j

! Dii % ��i & disparition du noyau i par d�ecroissance

! Dji % �j�i & cr�eation du noyau i par d�ecroissance de j

!
��
C �t� & vecteur d�alimentation �apport ext�erieur de noyaux�

En int�egrant ce syst�eme sur un pas )t� la composition du sel va changer de )
��
N � et la

puissance de )P � Pour que le calcul soit e�ectivement men�e �a puissance constante� on proc�ede

donc par r�eajustements successifs de �� de sorte que la variation relative de puissance �a �

constant soit toujours inf�erieure �a une valeur maximale impos�ee par l�utilisateur� Dans toutes

nos �etudes� nous imposerons une variation relative �P
P inf�erieure �a �
��� Si �a l�issue du pas

d�int�egration fait �a � constant la variation relative de puissance d�epasse cette valeur� on reprend

le calcul sur un pas )t plus court� Dans le cas contraire� on calcule la nouvelle valeur de � �au

nouvel instant t$)t atteint� �a partir de la formule ����

� Pilotage continu de la r�eactivit�e

Pour tenir compte dans nos calculs de l�extraction du plutonium surg�en�er�e� nous rappelons

qu�une extraction continue du plutonium est simul�ee �d�ecroissance �ctive d�e�cacit�e ���� et

compens�ee par une r�einjection que l�on ajuste� Le crit�ere pour cet ajustement est le maintien

d�une r�eactivit�e constante� avec keff % � dans notre exemple� On se base pour cela sur une

estimation en ligne du coe�cient de multiplication e�ectif keff du r�eacteur� et d�un algorithme

��



d�ajustement du d�ebit de r�einjection de plutonium tenant compte de l��evolution pass�ee du keff �

Cette m�ethode est g�en�eralisable �a tous les types de retraitement� et sera �egalement appliqu�ee

aux �etudes ult�erieures en cycle thorium� le plutonium �etant remplac�e par l����U�

Notre estimateur de keff a la meme d�e�nition que celui utilis�e par MCNP ��� � Cet estimateur

est �evalu�e �a partir des sections e�caces moyennes interpol�ees� et nous permet d�avoir acc�es �a

la valeur de keff �a tout instant� ind�ependamment des calculs MCNP qui se rar�e�ent lorsque

le syst�eme s�approche de l��equilibre� Il d�epend de trois termes� calcul�es �a chaque r�eajustement

de la puissance� c�est��a�dire �a chaque r�eactualisation du coe�cient de normalisation du �ux �&

MCNP �evalue plusieurs fois ces termes en cours de calcul �un calcul par cycle�� et moyenne �a

la �n les valeurs de keff obtenues pour en d�eduire une valeur �nale du keff � Notre estimation

se fait directement �a partir des sections e�caces moyennes fournies par MCNP en �n de calcul�

et fournit donc des valeurs keff di��erentes des valeurs MCNP� Nous avons naturellement v�eri��e

que notre estimateur �etait en accord avec celui de MCNP� et que les valeurs obtenues �etaient

compatibles compte tenu des incertitudes�

keff %
cr�eations

absorptions $ fuites
������

Le terme cr�eations repr�esente le nombre de neutrons de �ssion cr�e�es par seconde�

cr�eations % �
X
c

X
i

N c
i ��f�i �c �cf�i ������

avec

! N c
i le nombre total de noyaux i dans la cellule c

! ��f�i �c le nombre de �ssions sur i dans la cellule c� par noyau i et par neutron source

! �cf�i le nombre moyen de neutrons �emis par �ssion du noyau i dans la cellule c

Le terme absorptions repr�esente le nombre net de neutrons par seconde disparaissant �a

l�issue d�une r�eaction d�absorption� �ssion comprise� Seules les r�eactions �a bilan neutronique nul

�di�usions� n�interviennent pas�

absorptions % �
X
c

X
i

N c
i ���f�i �c $

X
r ��f

��� �r�i� ��r�i �c ������

avec

! �r�i le nombre moyen de neutrons �emis par toute r�eaction r autre que la �ssion sur i

! ��r�i �c le nombre de r�eactions r sur i dans la cellule c� par noyau i et par neutron source

�




Dans la formule ����� les neutrons produits par certaines r�eactions sont d�ecompt�es du nombre

total de neutrons absorb�es� Ainsi� par exemple� la r�eaction �n��n� est caract�eris�ee par ��n��n� %

�� et apporte ainsi une contribution totale n�egative de � �
P

c

P
iN

c
i ���n��n��i �c neutrons par

seconde au terme �absorptions�� La capture �n� �� est trait�ee de la meme fa	con avec ��n��� % 
�

et consomme e�ectivement �
P

c

P
iN

c
i ���n����i �c neutrons par seconde�

Le dernier terme �a �evaluer en continu est celui des fuites� c�est��a�dire le nombre de neutrons

s��echappant par seconde de l�ensemble des cellules c �sel� graphite� ���� pour lesquelles MCNP

nous fournit les taux de r�eaction� et dont on peut par cons�equent �evaluer les contributions aux

deux termes pr�ec�edents� Du fait des modi�cations de �ux et de spectre en cours d��evolution� le

terme de fuites peut conna#tre des �uctuations importantes s�il concerne trop de cellules non

suivies par l��evolution� ce qui risque de nuire �a la pr�ecision de notre estimation du keff � Pour

cette raison� on choisit de suivre l��evolution des protections de B�C� en plus de celle des cellules

du combustible et du graphite� On v�eri�e alors que le termes de fuites� c�est��a�dire des neutrons

atteignant l�enceinte d�acier� est r�eduit �a z�ero�

La formule ���� est donc utilis�ee �a chaque r�eajustement de la puissance pour �evaluer keff�t��

que l�on souhaite maintenir �a � dans notre exemple� En e�et� pour fournir des r�esultats carac�

t�eristiques du syst�eme� il est indispensable que le calcul d��evolution se fasse dans des conditions

r�ealistes� c�est��a�dire �a puissance et r�eactivit�e constantes� A chaque r�eajustement de la puissance

�a l�instant t� la d�eriv�ee temporelle pk % dk
dt est calcul�ee� On exprime pk comme une fonction de

deux variables ind�ependantes" le temps t et le d�ebit de l�alimentation a en mati�ere �ssile �r�ein�

jection du plutonium dans notre exemple�&

dpk %

�
�pk
�t

�
a
dt $

�
�pk
�a

�
t
da ������

Pour pouvoir �evaluer les deux d�eriv�ees partielles� on ne change a qu�un r�eajustement de

puissance sur deux� Sur un pas pour lequel a n�a pas �et�e modi��e� on attribue �a
�
�pk
�t

�
a

la valeur

mesur�ee �pk
�t de la d�eriv�ee seconde de keff � Sur le pas pr�ec�edent� pour lequel a avait �et�e modi��e�

on a d�etermin�e de meme
�
�pk
�a

�
t
� On dispose ainsi� �a chaque instant t� de keff�t� et de la valeur

de ses deux d�eriv�ees partielles� On conna#t en outre la longueur )t du pas suivant� ce qui permet

de d�eterminer selon la formule ���� la variation )a �a op�erer sur l�alimentation pour ramener

keff �a �� On arrive de cette mani�ere �a g�erer les variations de r�eactivit�e et �a stabiliser keff �a

quelques pcm pr�es� Cette pr�ecision ne concerne que la variation relative de keff � dans la mesure

o�u la valeur du keff n�est connue qu��a �

 pcm pr�es compte tenu de la pr�ecision limit�ee de

chaque calcul MCNP ���
 


 neutrons source��

La �gure ��� illustre� pour notre exemple de RSF �a sels chlorures� l�application de cette

m�ethode d�ajustement de la r�eactivit�e en cours d��evolution� On compense l�extraction �ctive de

plutonium� au taux constant d�environ �� kg�jour� par une r�einjection dont le d�ebit est ajust�e

selon l�algorithme pr�esent�e� Chaque pas pour lequel ce d�ebit est constant repr�esente deux pas

��
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Fig� ��� ! Corrections du d�ebit de r�einjection du plutonium� et stabilisation de la r�eactivit�e au

cours des six premiers mois d��evolution du RSF �U�PuCl��

de r�eajustement de la puissance� Pour compenser un l�eger exc�es de r�eactivit�e au d�emarrage�

la r�einjection de plutonium est pratiquement suspendue �� jours plus tard� Cela provoque une

baisse de r�eactivit�e et entra#ne �nalement une augmentation du d�ebit� qui �nit par se stabiliser

au bout de quelques mois� Cette m�ethode n�est pas optimale mais s�av�ere satisfaisante car elle

parvient �a stabiliser rapidement la r�eactivit�e du r�eacteur simul�e� et �a la maintenir constante sur

plusieurs dizaines d�ann�ees jusqu��a l��equilibre�

c � Pas variables d
int�egration

Nous sommes parvenus �a pr�esent au dernier niveau du calcul de l��evolution par REM" celui

des �pas RK� ��gure ����� Le syst�eme lin�eaire des �equations d��evolution y est r�esolu par une

m�ethode de type Runge�Kutta d�ordre �� Cette m�ethode est en e�et bien adapt�ee �a la longueur

des pas� qui varie de quelques heures au d�emarrage du syst�eme �a quelques ann�ees �a l�approche

de son �equilibre� Les pas RK sont en outre variables� c�est��a�dire agrandis chaque fois que c�est

possible� A partir d�une �pr�ecision RK� impos�ee par l�utilisateur� REM proc�ede pour cela �a un

test de �� entre la solution obtenue par int�egration directe du pas courant et celle issue des deux

int�egrations successives des pas moiti�es�

��




�
 Exemples de r�esultats obtenus pour le RSF �U�PuCl�

�	�	� Mises �a l
�equilibre

Dans le cas de r�ef�erence� le plutonium utilis�e initialement pour d�emarrer est issu d�un com�

bustible REP UOX us�e� et laiss�e refroidir � ans� A�n d��evaluer la sensibilit�e du syst�eme au type

de plutonium utilis�e� nous avons calcul�e l��evolution du syst�eme de r�ef�erence d�emarr�e avec du

plutonium du meme type mais laiss�e refroidir �
 ans� Du fait de la demi�vie de �� ans environ

du ��
Pu� ce type de plutonium n�a pas la meme composition isotopique�

plutonium au d�emarrage plutonium

Tref % � ans Tref % �
 ans �a l��equilibre

���Pu ��� ��� ���
���Pu ���� ���� �
��
��	Pu ���� ���� ����
��
Pu ���� ��� ���
���Pu ��� ��� ���

Tab� ��� ! Compositions isotopiques �� molaire du plutonium au d�emarrage �pour deux temps

de refroidissement Tref du combustible REP UOX us�e et �a l��equilibre du RSF �U�PuCl��

La premi�ere di��erence observ�ee est que l�inventaire initial n�ecessaire pour d�emarrer est plus

�elev�e avec du plutonium refroidi �
 ans ����� t� plutot que � ans ����� t�� La variation de

l�inventaire de plutonium jusqu��a l��equilibre� o�u il atteint dans les deux cas la valeur de ���� t�

est ainsi plus faible pour le d�emarrage au plutonium refroidi �
 ans� Cela s�explique par une

composition isotopique du plutonium plus proche de celle �a l��equilibre �tableau �����

La �gure ��� illustre la stabilisation des inventaires de plutonium �a ���� t et d�actinides

mineurs �a 
�� t en une centaine d�ann�ees dans les deux cas� En d�epit d�un inventaire de plutonium

l�eg�erement plus important au cours du r�egime transitoire� l�inventaire d�actinides mineurs dans

le cas d�un d�emarrage au plutonium refroidi �
 ans est un peu plus faible que dans l�autre cas�

Cela s�explique par la composition isotopique du plutonium utilis�e au d�emarrage� plus riche en
��	Pu qui produit par capture du ��
Pu �ssile� Le taux de captures parasites sur le plutonium�

et donc de production d�am�ericium et de curium� est donc plus faible au cours du transitoire

d�emarr�e par ce type de plutonium�

�	�	� Description neutronique de l
�etat d
�equilibre

Attardons nous �a pr�esent sur la description de l��equilibre du RSF �U�Pu�Cl�� atteint en une

centaine d�ann�ees de fonctionnement �a la puissance constante de ��

 MWth� Cette dur�ee de

mise �a l��equilibre est longue� et ne peut etre assur�ee par le meme r�eacteur� N�eanmoins� il est

��
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Fig� ��� ! In�uence du type de plutonium utilis�e au d�emarrage du RSF �U�PuCl� sur la mise

�a l��equilibre des inventaires de plutonium et d�actinides mineurs�

int�eressant de calculer l��evolution du combustible jusqu��a son �etat d��equilibre� qui constitue un

point de description et de comparaison privil�egi�e� Cet �etat d��equilibre est ici ind�ependant du

plutonium utilis�e pour le d�emarrage� progressivement remplac�e par le plutonium produit au sein

du r�eacteur� Il s�agit ici d�exposer quelques r�esultats extraits par REM du dernier calcul MCNP

de l��evolution arriv�ee �a l��equilibre complet du syst�eme�

Int�eressons nous pour commencer aux valeurs des sections e�caces moyennes des compo�

santes l�eg�eres du sel et des produits de �ssion �a cet instant� Le tableau ��� montre que le ��Cl

est le noyau l�eger du sel le plus d�efavorable �a l��economie de neutrons� Cela est aggrav�e par le fait

que le chlore� utilis�e dans toutes nos �etudes �a l��etat naturel� pr�esente une poportion molaire de
��Cl de ������ Compte tenu de cette proportion� un enrichissement e�cace en ��Cl est di�cile�

ment envisageable� Les produits de �ssion ont la section e�cace moyenne �de capture� la plus

�elev�ee� Cette derni�ere reste toutefois faible aux valeurs obtenues en spectre thermique� allant de

quelques barns �a quelques dizaines de barns�

Le tableau ��� fournit le d�etail des sections e�caces moyennes et des inventaires des actinides

pr�esents �a l��equilibre dans le sel combustible� Les valeurs des sections e�caces moyennes sont

caract�eristiques d�un spectre rapide� et ont peu �evolu�e par rapport au d�emarrage� L�inventaire

d����U� initialement de ���� t est descendu �a �
�� t� a�n de compenser l�augmentation de l�in�

ventaire de transuraniens de ��� t� qui passe ainsi de ���� t �a ���� t �dont ���� t de plutonium��

et de maintenir la concentration de noyaux lourds dans le sel constante�
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Tab� ��� ! Sections e�caces moyennes des r�eactions �n� ��� �n� �� et �n� p� sur les composantes

l�eg�eres du sel �Na et Cl et les produits de �ssion �a l��equilibre du RSF �U�PuCl��

noyau ��n��� �fission inventaire noyau ��n��� �fission inventaire

�barn� �barn� �kg� �barn� �barn� �kg�

���Th 
��� 
�
� 
�


� ��
Am ���� 
��� ��


��
Pa ��� 
��� 
�


� ���Am 
�
� 
��� 
�
��

���Pa 
��� 
�
�� � �
�� ���mAm 
��� ���� ����

���U 
��� ���� 
�

� ���Am ���� 
��� ��


���U 
��� ���� 
�

� ���Cm 
��� 
��� ���


���U 
��� 
��� �� ���Cm 
��� ���� 
���

���U 
��
 ���� �� ���Cm 
��� 
��� ��

���U 
��� 
��
 ��
 ���Cm 
��� ���� ��

���U 
��� 
�
� �
�

 ���Cm 
��� 
��� ��

���Np ���� 
��� �� ���Cm 
��� ���� ���

���Np ���� 
��� ��� ���Cm 
��� 
��� 
��

���Pu 
��� ���� ��
 ���Bk ���� 
��� 
�

�

���Pu 
��� ���� ���
 ���Cf 
��� ���� 
�
��

��	Pu 
��� 
��� ���
 ��	Cf 
��� ���� 
�
��

��
Pu 
��
 ���� ��
 ��
Cf 
��
 ���� 
�

�

���Pu 
��� 
��� ��
 ���Cf 
��� 
��� 
�


�

Tab� ��� ! Sections e�caces moyennes �en barn de capture et de �ssion� et inventaires �kg

des actinides �a l��equilibre du RSF �U�PuCl��
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La �gure ���
 compare le spectre calcul�e �a l��equilibre sur l�ensemble du circuit de sel au

spectre obtenu dans le c�ur d�un r�eacteur �a combustible solide refroidi au plomb� bas�e �egalement

sur le cycle U�Pu ��� � Ces deux spectres sont exprim�es par unit�e de l�ethargie� et normalis�es �a la

valeur du �ux moyen� soit ��� �

� n�cm���s�
 pour le RSF et ��� �

� n�cm���s�
 pour le r�eacteur

�a combustible solide� Il ressort de cette comparaison que les deux spectres sont comparables�

avec un maximum situ�e environ �a �

 keV� On note l�e�et bien visible sur le spectre du RSF de

la r�esonance �a � keV de la r�eaction �n�p� sur le ��Cl� Cette r�esonance contribue �a une capture

parasite importante des neutrons en cours de ralentissement� et explique que le spectre du RSF

soit l�eg�erement plus dur que celui du r�eacteur �a combustible solide�

On dispose �egalement� en fonction de l��energie des neutrons� des taux de r�eaction calcul�es

par MCNP� La �gure ���� donne en fonction de l��energie les taux des r�eactions intervenant dans

la r�eg�en�eration du ���Pu �a partir de l����U� On remarque �a cette occasion qu�une partie signi��

cative de certaines r�eactions �capture de l����U et �ssion de noyaux �ssiles comme le ���Pu� se

fait entre �
� et �
� eV� c�est��a�dire dans une gamme d��energie o�u le �ux est relativement faible

par rapport �a son maximum� Cela est du �a la remont�ee des sections e�caces de ces r�eactions

aux basses �energies� qui compense la d�ecroissance du �ux� Par contre� la �ssion des noyaux non

�ssiles comme l����U ne se produit notablement qu�au�del�a du MeV�

A partir des inventaires N � des sections e�caces moyennes � et des �ux moyens � REM

fournit les taux de r�eaction N� int�egr�es en �energie sur tout le spectre� dans le circuit de sel

combustible� mais aussi dans toutes les autres cellules constituant la g�eom�etrie du r�eacteur� Ces

taux sont calcul�es pour toutes les r�eactions disponibles dans les bases de donn�ees� et permettent

de d�ecrire pr�ecis�ement �a tout instant comment sont cr�e�es et utilis�es les neutrons dans l�ensemble

du r�eacteur� Pour ce faire� ces taux sont normalis�es �a une �ssion et exprim�es en nombre de

neutrons par �ssion ��n��ssion� d�esormais�� Ils sont arrondis �a 
�

� n��ssion pr�es� et rassembl�es

dans un tableau distinguant les r�eactions cr�eant des neutrons de celles les consommant� Le

tableau ��� est le bilan neutronique �a l��equilibre du RSF �U�Pu�Cl� d�ecrit jusqu��a pr�esent�

On remarque d�abord que le terme de fuites� c�est��a�dire le nombre de neutrons par �ssion

s��echappant des cellules non suivies par l��evolution� est nul� Les rares neutrons susceptibles de

s��echapper sont en e�et absorb�es dans les protections de B�C� Cela facilite le calcul du coe�cient

de multiplication e�ectif keff du r�eacteur �formule ������ dont on v�eri�e qu�il vaut bien ��


 �a

l��equilibre d�apr�es l�estimateur d�e�ni pr�ec�edemment� On constate par ailleurs l�importance des

captures parasites dans le chlore� dont le taux est d�environ 
���
 n��ssion� En comparaison� le

taux de capture des produits de �ssion est bien plus faible� du fait d�une extraction rapide et de

sections e�caces moyennes faibles en spectre rapide�

On d�eduit en�n de ce bilan le taux de r�eg�en�eration du ���Pu par capture de l����U� Ce

taux est �egal au rapport du taux de capture de l����U �
���� n��ssion� sur le taux d�absorption

��
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total ����� ����� �

Tab� ��� ! Bilan neutronique d�etaill�e de l��equilibre du RSF �U�PuCl��

��



du ���Pu �
���� $ 
���
 % 
���� n��ssion�� La valeur obtenue �
����� indique que le syst�eme

est quasiment r�eg�en�erateur �a l��equilibre� et ne n�ecessite qu�un faible apport ext�erieur de ���Pu�

inf�erieur �a � kg�an� Notons que l����U participe aux �ssions �a hauteur de ������

�	�	� Autres observables disponibles

a � Dommages dans les mat�eriaux

Avant de d�etailler surtout les caract�eristiques du sel combustible� nous proposons d�illustrer

le calcul des dommages dans les mat�eriaux de structure par l�exemple du nickel du r�e�ecteur

radial du r�eacteur �etudi�e ici� Ces dommages sont dus au d�eplacement des atomes constituant

le mat�eriau� qui se fragilise� REM suivant l��evolution de toutes les cellules qui constituent le

r�eacteur simul�e� avec des pr�ecisions �eventuellement plus faibles pour les mat�eriaux de structure�

nous pouvons �evaluer le taux de ces dommages caus�es par les neutrons�

Lors de leur di�usion dans le nickel� les neutrons produisent des noyaux de recul� qui perdent

chacun par di�usion �elastique une �energie moyenne E	� appel�ee �energie de dommage� Cette

�energie va cr�eer Nd d�eplacements d�atomes dans le mat�eriau� ce nombre d�ependant de la fa	con

dont est distribu�ee l��energie E	 au cours de la di�usion �elastique du noyau de recul� Pour cr�eer

un d�eplacement� il faut en e�et fournir au moins une �energie seuil Ed� d�ependante du mat�eriau

�Ed vaut �� eV pour le plomb� �� eV pour le graphite et �
 eV dans le nickel ��� �� Si �a chaque

collision� une �energie exactement �egale �a Ed �etait transf�er�ee� on aurait Nd % E�
Ed

� Un potentiel

d�interaction r�ealiste donne� avec un coe�cient � de 
�� environ ��� &

Nd %
�

�

E	

Ed
������

Pour calculer le taux moyen �d de d�eplacements par atome� il faut calculer la section e�cace

moyenne �e associ�ee �a la production de l��energie E	� Connaissant par ailleurs le �ux moyen 

dans le mat�eriau consid�er�e� on obtient d�apr�es la formule ���� &

�d %
�

�

E	 �e 

Ed
������

L�utilisation combin�ee de NJOY et de MCNP permet en fait d�obtenir directement le produit

E	 �e de la formule ����� et d�en d�eduire le taux de d�eplacements par atome� La m�ethode�

illustr�ee dans la r�ef�erence ��� par l�exemple du nickel� consiste d�abord �a faire calculer par

NJOY la variation avec l��energie E des neutrons de la �section e�cace d��energie de dommage�e�e�E� �exprim�ee en barn�MeV� d�e�nie comme suit &

e�e�E� %
X
r

Z
�r�E�E	� E	 dE	 ������

��



Dans la formule ����� �r�E�E	� est la section e�cace de la r�eaction r du neutron d��energie

E sur le noyau cible du mat�eriau� produisant une �energie de dommage E	� Les r�eactions r sont

domin�ees dans les mat�eriaux de structure par la di�usion �elastique� mais d�autres peuvent inter�

venir� comme la capture �n��� ou la r�eaction �n�p� dans notre exemple� A partir de cette section

e�cace d��energie de dommage e�e�E� pr�epar�ee par NJOY� MCNP calcule sa valeur moyenne e�e�
qui est par d�e�nition �egale au produit E	 �e de la formule ����� Le taux de d�eplacements par

atome �d est ainsi �evalu�e dans le nickel du r�e�ecteur radial du RSF �U�Pu�Cl� �a 
�� dpa�an� Ce

taux est faible en comparaison de la valeur de �
 dpa�an constat�ee dans le gainage du combus�

tible solide d�un RNR classique ��� � Dans ce cas� la limite acceptable est de l�ordre de �

 dpa�

ce qui �xe la dur�ee de vie de ce gainage �a � ans�

b � Radiotoxicit�es induites

Un crit�ere int�eressant� d�ej�a �evoqu�e� pour comparer la nocivit�e des d�echets produits par dif�

f�erentes �li�eres� est la radiotoxicit�e� exprim�ee en Sievert �Sv�� Nous choisissons dans toute la

suite de nous baser sur la radiotoxicit�e par ingestion� qui quanti�e le risque potentiel auquel

s�exposerait un individu ayant ing�er�e le stock �etudi�e de noyaux� Du fait des d�ecroissances natu�

relles des noyaux pr�esents initialement dans ce stock� sa radiotoxicit�e R�t� �evolue au cours du

temps suivant l�ingestion� Son calcul tient compte de nombreux param�etres intervenant dans les

dommages caus�es �a un organisme humain� parmi lesquels le type et l��energie des rayonnements

�emis par chaque noyau i &

R�t� %
X
i

ri �i Ni�t� ������

avec

! ri facteur de dose du noyau i� exprim�e en Sv�Bq

! �i constante de d�ecroissance totale du noyau i

! Ni�t� nombre de noyaux i �a l�instant t

Les facteurs de dose ont �et�e donn�es au chapitre �� et sont ceux de la publication �� de la CIPR

��� � Pour calculer R�t�� il faut donc r�esoudre le syst�eme d��evolution du stock consid�er�e� Compte

tenu des �echelles de temps de l�ordre du million d�ann�ees qui nous int�eressent� cette r�esolution

est faite par diagonalisation de la matrice d��evolution� �a l�aide du programme DECAY fourni

par J�P� Schapira et d�evelopp�e �a l�Institut de Physique Nucl�eaire d�Orsay�

Ce programme permet de suivre l��evolution de R�t�� en d�etaillant �a chaque instant t les

contributions individuelles non pas des noyaux pr�esents �a ce temps t� comme l�exprime la formule

����� mais des noyaux pr�esents initialement� Ces noyaux �p�eres� sont en e�et �a l�origine de tous

les noyaux pr�esents dans le stock �a tout instant t� et leurs contributions �a R�t� nous int�eressent

�




tout particuli�erement� dans la mesure o�u elles sont �etroitement li�ees au fonctionnement des

�li�eres compar�ees� Dans la suite� nous utiliserons donc toujours ces contributions �par p�ere� �a

la radiotoxicit�e totale�

c � Coe�cients de temp�erature

L��etude d�un tel syst�eme producteur d��energie montre qu�un RSF �a sels chlorures peut etre

r�eg�en�erateur en cycle uranium et spectre rapide� Avec le dimensionnement retenu ici� pour la

puissance totale de ��

 MWth� l�inventaire de plutonium s�av�ere �elev�e� ce qui est d�efavorable

au crit�ere de minimisation des rejets au retraitement� exigible d�un r�eacteur innovant� Voyons

ce qu�il en est du crit�ere de suret�e� Nous nous limitons �a l��evaluation des coe�cients de contre�

r�eaction� �egalement appel�es coe�cients de temp�erature� qui quanti�ent la variation de r�eactivit�e

due �a une augmentation de temp�erature� En pratique� une augmentation de temp�erature dans un

RSF se fait progressivement� d�abord dans le sel du c�ur� puis dans les mat�eriaux de structure

proches� comme le r�e�ecteur radial en nickel dans notre exemple� Dans la suite� ces r�echau�e�

ments progressifs et successifs seront toujours suppos�es instantan�es� a�n d��evaluer des valeurs

limites de coe�cients de temp�erature pouvant etre compar�ees d�un syst�eme �a l�autre�

On distingue en g�en�eral deux contributions principales �a la variation globale de r�eactivit�e

dans un r�eacteur �a sels fondus" celle du sel d�une part �coe�cient �sel��� et celle du mat�eriau

mod�erateur utilis�e dans le c�ur d�autre part �coe�cient �nickel� dans notre exemple�� Le coe��

cient de temp�erature du sel r�esulte lui�meme de deux e�ets" l�e�et Doppler et l�e�et de densit�e�

Le coe�cient de temp�erature associ�e �a l�e�et Doppler est toujours n�egatif� l��elargissement des

r�esonances de capture ayant tendance �a r�eduire la r�eactivit�e lorsque la temp�erature augmente�

L�e�et de densit�e est li�e �a la dilatation du sel� et son coe�cient de temp�erature d�epend� tant

en signe qu�en valeur absolue� de la modi�cation de spectre induite� Le tableau ��� pr�esente les

valeurs obtenues au d�emarrage et �a l��equilibre du RSF �U�Pu�Cl� de r�ef�erence�

description coef� de dilatation coe�cients de temp�erature �pcm�K�

du syst�eme �g�cm���K�
� Doppler densit�e sel nickel total

NaCl uranium

r�ef�erence ���� �
�� �
�� ����� ��	� 
�
 ��	�

t % 


NaCl uranium

r�ef�erence ���� �
�� �
�� ����
 ��	� 
�
 ��	�

�equilibre

Tab� ��� ! Coe�cients de temp�erature du RSF �U�PuCl��
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Le coe�cient de temp�erature �Doppler� est �evalu�e en simulant une augmentation de tem�

p�erature instantan�ee de �

 K du sel uniquement� toutes choses restant �egales par ailleurs� On

attribue pour cela aux noyaux pr�esents dans le sel de nouveaux �chiers de sections e�caces� pr�e�

par�es au pr�ealable par NJOY �a la temp�erature de ��

 K� Le coe�cient correspondant est obtenu

�a � 
�� pcm�K pr�es en divisant la variation de r�eactivit�e calcul�ee par MCNP par l�augmentation

de temp�erature de �

 K� On remarque que le coe�cient �Doppler� est faible en valeur absolue�

compar�e aux valeurs caract�eristiques d�un REP� de �� �a �� pcm�K� et d�un RNR classique� de

�� �a �� pcm�K� ��� � Dans un combustible �a support uranium� c�est l����U qui contribue surtout

�a l�e�et Doppler� avec un fort e�et n�egatif de sa r�esonance de capture �a ��� eV� Dans un spectre

rapide comme dans notre exemple� la taux de capture de l����U n�est signi�catif qu�au�dessus de

�

 eV� ce qui minimise son e�et n�egatif sur la r�eactivit�e� A cela s�ajoute un l�eger e�et positif

li�e �a la �ssion du ���Pu�

Le coe�cient �densit�e� est obtenu par simple modi�cation de la valeur de la densit�e du

sel dans le �chier MCNP� D�apr�es le coe�cient de dilatation du sel ��� � la densit�e passe de

��� g�cm� �a �

 K� �a environ ��� g�cm� �a ��

 K� La variation de r�eactivit�e qui en r�esulte est

tr�es n�egative� et s�explique par la sortie d�une partie de la mati�ere �ssile du combustible hors du

c�ur� Le coe�cient �sel�� calcul�e en tenant compte simultan�ement des deux e�ets pr�ec�edents�

est par cons�equent largement n�egatif� Le nickel n�est utilis�e qu�en p�eriph�erie du c�ur� et une

augmentation de sa temp�erature n�a pas d�e�et visible �a la pr�ecision choisie� Le coe�cient total

de temp�erature est donc �egal �a la seule contribution du sel�


�� Le point sur les outils de simulation d�evelopp�es

Nous venons de pr�esenter les principes du logiciel REM� d�evelopp�e pour la simulation de

r�eacteurs �a sels fondus� Ce logiciel est bas�e sur le couplage du code de transport Monte Carlo

MCNP �a des protocoles d��evolution aux fonctions multiples� assurant une gestion optimale des

donn�ees et un controle rigoureux de la pr�ecision�

L�exemple du RSF �U�Pu�Cl� nous a permis d�illustrer les m�ethodes mises au point pour

la simulation du retraitement en ligne� et le controle de la puissance et de la r�eactivit�e� Nous

avons �etudi�e ce r�eacteur depuis son d�emarrage jusqu��a son �equilibre� a�n de donner un aper	cu

des r�esultats accessibles� L�accent a �et�e mis sur la description neutronique d�etaill�ee de l��etat

d��equilibre� qui sera utilis�e par la suite comme point de comparaison privil�egi�e�

Nous pouvons �a pr�esent aborder l��etude du cycle thorium en r�eacteur �a sels fondus� �a mo�

d�erateur graphite� et �a retraitement en ligne rapide� dont l�arch�etype est le projet MSBR� Nous

allons pour cela r�e�evaluer dans un premier temps les caract�eristiques de ce type de r�eacteur� en

exploitant au mieux les possibilit�es o�ertes par nos outils de simulation�
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Chapitre �

R�e�evaluation d�un projet de RSF

surg�en�erateur en cycle thorium

Le but de ce chapitre est de justi�er le choix d�un syst�eme de r�ef�erence simple� directement

inspir�e du MSBR� pour l��etude du cycle thorium en RSF �a mod�erateur graphite� Une fois ce

syst�eme justi��e en termes de faisabilit�e pratique et de performances neutroniques� nous le ca�

ract�eriserons �a l��equilibre selon les crit�eres de sobri�et�e� de propret�e et de suret�e pr�ec�edemment

�evoqu�es� Dans le chapitre suivant� ce syst�eme jouera le role de t�emoin dans l��evaluation des

di��erentes options o�ertes par ce concept�

��� Dimensionnements pr�ealables

Nous avons expliqu�e dans quelles mesures l�utilisation de MCNP impose une d�e�nition pr�e�

cise de la g�eom�etrie dans nos simulations� Dans cette partie� il s�agit de d�e�nir les principales

caract�eristiques initiales du syst�eme� tant sur le plan de la g�eom�etrie que sur celui du retraite�

ment en ligne associ�e� A partir de cette description� nous pourrons d�eterminer� entre autres� la

concentration du sel en noyaux lourds et la taille des canaux optimales�

�	�	� Neutronique

a � Choix des mat�eriaux

� Caract�eristiques du graphite

Un param�etre important qu�il convient de �xer d�es le d�epart est la densit�e du graphite utilis�e

comme mod�erateur� On appelle �graphite id�eal� le cristal pur de densit�e ��� g�cm�� A l��etat

naturel� le graphite s��eloigne plus ou moins de cette perfection cristalline �a cause de la pr�esence

d�impuret�es et de d�efauts au sein d�une structure en fait polycristalline� Le graphite naturel a

donc une densit�e un peu plus faible que le graphite id�eal�

��



Le graphite naturel n�est g�en�eralement pas utilis�e tel quel en r�eacteur car sa stabilit�e dimen�

sionnelle n�est pas su�sante pour cela� Il est n�ecessaire de proc�eder �a diverses transformations

avant d�obtenir un graphite dit �nucl�eaire� dont les principales propri�et�es physiques� parmi les�

quelles le volume� �evolueront le moins possible tout au long de son irradiation� Les traitements

consistent principalement en l�extraction des impuret�es n�efastes �a l��economie de neutrons� puis

�a la reconstitution du graphite sous forme polygranulaire� Cette derni�ere op�eration favorise

l�isotropie du mat�eriau� ce qui tend �a limiter les variations volumiques sous irradiation� Une

contrainte suppl�ementaire pour l�utilisation du graphite en RSF est une compacit�e su�sante

pour y �eviter la di�usion des sels fondus �proportion volumique de pores de diam�etre sup�erieur

�a � �m inf�erieure �a ���� On peut pour cela proc�eder �a des impr�egnations de r�esines suivies

de cuissons� ou encore �a l�introduction de carbone dans les porosit�es par d�ecomposition d�hy�

drocarbures gazeux� Les m�ethodes de pr�eparation du graphite nucl�eaire sont donc multiples et

fournissent une gamme de mat�eriaux dont les densit�es s��echelonnent de ��� �a ��� g�cm�� Un bon

compromis entre le cout du traitement et l�e�cacit�e du mod�erateur obtenu serait un graphite

nucl�eaire de densit�e interm�ediaire ��� g�cm� ��� �

Dans toute la suite pour nos simulations� on consid�ere toutefois que le graphite utilis�e est

id�eal� c�est �a dire de densit�e ��� g�cm�� Cette hypoth�ese est simpli�catrice� dans la mesure o�u elle

nous permettra d�interpr�eter sans approximation la mod�eration des neutrons dans le graphite

comme leur di�usion dans un r�eseau cristallin parfait� Par ailleurs� cette valeur de ��� g�cm� a

d�ej�a �et�e utilis�ee dans la plupart des �etudes par simulation de r�eacteurs �a sels fondus utilisant

du graphite comme mod�erateur� Conserver cette hypoth�ese nous facilitera les comparaisons� le

graphite utilis�e ayant le meme pouvoir mod�erateur que dans les �etudes pr�ec�edentes� Nous v�e�

ri�erons plus loin que l�utilisation d�un graphite moins dense ne modi�e principalement que le

dimensionnement du r�eacteur� et non ses performances globales�

Notons que la simulation exacte de la di�usion des neutrons n�ecessite de tenir compte de la

structure cristalline du graphite pour les �energies inf�erieures �a quelques eV� Dans ce cas� l��energie

transf�er�ee par di�usion d�un neutron est en e�et proche de l��energie cin�etique des atomes de

carbone dans leur r�eseau de graphite� On ne peut donc plus� comme pour les neutrons de haute

�energie� supposer que les atomes cibles sont initialement immobiles et reculent librement apr�es

le choc� dans la mesure o�u leur mouvement et leur liaison au r�eseau entier a�ectent la section

e�cace ainsi que les distributions en �energie et en angle des neutrons di�us�es�

Tous ces e�ets fortement d�ependant de la temp�erature ne se r�esument pas �a de simples for�

mules analytiques mais peuvent toutefois etre calcul�es par MCNP �a condition qu�on lui fournisse

un �chier de donn�ees suppl�ementaires� le �thermal data �le� du graphite� �a la temp�erature sou�

hait�ee� Ce �chier est disponible dans la base ENDF�B�VI pour di��erentes temp�eratures� dont

�

 et �


 K� mais n�est pas fourni pour �

 K� qui est la temp�erature moyenne retenue pour
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le graphite du c�ur� Pour le graphite� nous utiliserons donc dans la suite le �thermal data �le�

�a �

 K associ�e aux donn�ees habituelles calcul�ees �a �

 K�

� Choix d
un sel combustible

Un choix primordial pour la suite de nos �etudes est celui du sel combustible circulant dans la

matrice de graphite� Dans l�optique d�une r�e�evaluation du projet MSBR� nous nous basons sur le

sel pr�evu par les �etudes de l�ORNL� �a savoir le LiF�BeF���Th$U�F�� La composition de r�ef�erence

que nous choisissons consiste en un sel de type �� LiF � BeF��� dans lequel on �xe la proportion

molaire de �uorures de noyaux lourds �a ������ soit une composition caract�eristique de �
�
�

LiF � ����� BeF� � ����� �Th$U�F� d�esormais appel�ee FLiBe� Cette composition r�esulte des

�etudes de l��epoque� soumises �a trois types de contraintes �neutroniques� physiques et chimiques�

qui limitent beaucoup le nombre de candidats int�eressants� Le sel combustible doit en e�et �a la

fois absorber peu de neutrons� etre un bon caloporteur et se preter facilement au retraitement en

ligne �cette derni�ere propri�et�e ayant d�ej�a �et�e abord�ee au chapitre pr�ec�edent�� Avant de d�etailler

chacune de ces contraintes� pr�ecisons que la disponibilit�e des ressources naturelles n�ecessaires

au sel choisi a �et�e v�eri��ee �a l��epoque par l�ORNL� et jug�ee satisfaisante�

La premi�ere contrainte� neutronique� �ecarte a priori les composantes fortes consommatrices

de neutrons� au pro�t des composantes les plus l�eg�eres �tableau ����� Toutefois� le lithium naturel

contient une proportion molaire importante de �Li ������� La forte section e�cace de la r�eaction

�n�t� sur le �Li ���
 barn �a 
�
�� eV� oblige �a enrichir le lithium utilis�e en �Li� �a hauteur de

������� �enrichissement initial conserv�e par la suite�� La technique traditionnelle de di�usion

gazeuse peut etre employ�ee� Signalons que d�autres proc�ed�es de s�eparation isotopique existent�

comme les techniques d��echanges d�ions sur r�esine mis au point en France par le CEA�

isotope �
�Li �

�Li �
�Be 
�

� F ��


Na nat


� Mg nat

� K nat

�	 Ca

�uorure LiF LiF BeF� � NaF MgF� KF CaF�

�isotope�n��� �� �� ��� ��� ��
 �� ��

 ��


Tab� ��� ! Sections e�caces de capture �mbarn �a ����� eV des composantes l�eg�eres envisa


geables pour un sel combustible �a base de �uorures�

Les concentrations respectives de LiF et BeF� dans le sel sont ajust�ees pour accepter une

concentration su�sante de thorium tout en conservant des propri�et�es physiques compatibles

avec sa fonction de caloporteur liquide� Le sel combustible doit en e�et poss�eder de bonnes ca�

ract�eristiques thermiques et hydrauliques pour etre utilis�e comme �uide de transfert de chaleur�

Le �uorure de lithium est caract�eris�e par une bonne �uidit�e� mais sa temp�erature de fusion est

�elev�ee ���� oC� par rapport �a la temp�erature moyenne d�utilisation du sel ���
 oC�� Le �uorure

de b�eryllium est� au contraire� tr�es visqueux� avec un bas point de fusion ���� oC�� En prenant

comme base de d�epart une concentration de noyaux lourds �thorium et uranium� de ������ esti�
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m�ee su�sante pour la surg�en�eration� Pour obtenir un sel fondant �a environ �

 oC� il reste �a �xer

la concentration de BeF� entre �� et ���� aussi basse que possible pour limiter la viscosit�e� Un

rapport LiF�BeF� de � est satisfaisant de ce point de vue� et justi�e la composition de r�ef�erence

�
�
� LiF � ����� BeF� � ����� �Th$U�F�� pour laquelle on reprend les caract�eristiques du sel

propos�e par le projet MSBR�

b � D�enition du syst�eme de r�ef�erence

� Dimensionnement initial
La �gure ��� donne une id�ee de l�architecture de principe du r�eacteur� Ce dessin provient

des �etudes EDF d�analyse critique du projet MSBR et repr�esente le concept dit int�egr�e� c�est �a

dire con�nant les �echangeurs de chaleur dans l�enceinte du r�eacteur� Ceci permet de renforcer

la suret�e du syst�eme� et de minimiser le volume total de sel n�ecessaire� Les � �echangeurs� ou

�modules autonomes de transfert thermique�� sont r�epartis autour du c�ur cylindrique et en

sont prot�eg�es neutroniquement par une �epaisseur de B�C�

puits de manutention

chambre de sortie

réflecteur radial

modérateur

réflecteur axial

protection
neutronique

réservoir
de vidange

chambre d'alimentation

circuit

secondaire

module
autonome
de transfert
thermique

jupe réacteur

virole support

refoulement
de la pompe

couvercle

clapet

pompe

butée

faisceau
d'échange

Fig� ��� ! Vue d�etaill�ee du c ur dans une version dite int�egr�ee du projet MSBR �����
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On remarque �egalement sur ce sch�ema la structure du c�ur� compos�e d�un assemblage d�hexa�

gones de graphite perc�es chacun d�un canal pour le passage du sel� Le c�ur ainsi constitu�e est

entour�e radialement d�une �epaisseur de graphite �r�e�ecteur radial�� et est plac�e entre deux r�e�

�ecteurs axiaux� �egalement en graphite� Au�dessus du r�e�ecteur axial sup�erieur est am�enag�e

un puits de manutention� avec en son centre une grappe de barres de controle �non repr�esen�

t�ee�� Sous le r�e�ecteur axial inf�erieur se trouve un r�eservoir de vidange sous�critique� destin�e �a

recueillir l�ensemble du sel combustible en cas d�accident�

R

Z

hexagone
de contrôle

(graphite)

réservoir
(sels fondus)

canal
(sels fondus)

modérateur
(graphite)

enceinte
(acier)

réflecteurs
(graphite)

échangeur
(sels fondus)

protections
neutroniques
(carbure de bore)

Fig� ��� ! Coupe au quart verticale de la g�eom�etrie g�en�erale utilis�ee dans les simulations� dans

le cas du dimensionnement pris comme r�ef�erence�

A partir de ce sch�ema d�etaill�e� nous avons mod�elis�e pour nos calculs MCNP une g�eom�etrie

type dont toutes les dimensions sont ajustables� L�organisation de la structure retenue pour nos

simulations est pr�esent�ee en coupe sur la �gure ���� le syst�eme �etant sym�etrique par rapport

�a l�axe vertical et par rapport au plan m�edian� Les rapports des dimensions sur cette �gure

sont ceux conserv�es pour le syst�eme de r�ef�erence� Le circuit de sel est partag�e en trois cellules

MCNP" une pour les canaux� une autre pour les r�eservoirs interm�ediaires ��epaisseurs cylindriques

de sel au�dessus et en dessous des canaux� et en�n une troisi�eme pour le reste du circuit�

mod�elisant les conduits d�arriv�ee et de r�einjection des �echangeurs ainsi que les �echangeurs �a

proprement parler� Ces derniers sont mod�elis�es par une couronne cylindrique continue autour

des protections neutroniques en carbure de bore� comme dans le RSF �a sels chlorures d�ecrit au

chapitre pr�ec�edent� On v�eri�e qu�une �epaisseur de �
 cm de B�C est su�sante pour att�enuer

d�un facteur �

 environ le �ux dans les �echangeurs par rapport au �ux en c�ur� L��epaisseur du
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r�e�ecteur radial est �x�ee �a �
 cm� et celle des r�e�ecteurs axiaux �a ��� m chacun� On v�eri�era a

posteriori� une fois le dimensionnement enti�erement achev�e� que ces �epaisseurs maximisent bien

la r�eactivit�e du syst�eme� toutes choses restant �egales par ailleurs�

Fig� ��� ! Coupe horizontale du coeur de r�ef�erence �diam�etre des canaux de �� cm�

On adopte pour la r�epartition des canaux dans le c�ur la forme la plus sym�etrique possible�

comme le montre la coupe horizontale ���� Par rapport au cas �el�ementaire du c�ur �a canal central

unique du chapitre pr�ec�edent� l�utilisation d�un mod�erateur graphite introduit un param�etre

suppl�ementaire� qui est la proportion volumique de sel dans le graphite� A partir des diverses

descriptions du concept MSBR �suivant qu�il soit �a � zones de mod�eration ou �a une seule��

on �evalue �a �
� la proportion volumique moyenne de sel optimale pour la surg�en�eration� En

�xant le cot�e d�un hexagone de graphite �a �� cm �soit une distance entre � cot�es parall�eles

de ���
 cm�� on obtient une proportion volumique de sel en c�ur de �
��� avec un diam�etre

de canal de �� cm� Autour de chaque canal� on distingue un tube de graphite �epais de ��� cm�

appel�e d�esormais �manche�� Cette di��erenciation g�eom�etrique �ctive nous permettra notamment

d��evaluer l�in�uence de la proximit�e d�un canal sur le taux de dommages caus�es par les neutrons

dans le graphite du c�ur� Avec l��epaisseur choisie� le graphite des manches regroupe le tiers du

graphite du c�ur� les deux autres tiers restants constituant le corps des hexagones�

Une fois ce dimensionnement de r�ef�erence d�e�ni� le programme de construction automatique

de �chier MCNP nous permet de le �naliser en imposant quelques contraintes� Il en su�t de

deux pour d�eterminer les deux dimensions encore inconnues �a ce stade� qui sont la hauteur

de sel dans les r�eservoirs et l��epaisseur de sel dans la couronne cylindrique des �echangeurs� La

premi�ere de ces contraintes est d�imposer la proportion volumique de sel hors��ux �sel de la
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cellule mod�elisant les �echangeurs� �a un tiers du volume total� La seconde consiste �a imposer la

conservation du d�ebit entre la sortie verticale du sel des canaux et l�entr�ee horizontale dans les

�echangeurs� au niveau du rayon du c�ur� Contrairement au cas du concept �a canal unique de sel

d�ecrit au chapitre pr�ec�edent� on suppose ici que le nombre important de petits canaux tend �a

homog�en�eiser rapidement la vitesse d��ecoulement du sel dans les r�eservoirs� La conservation du

d�ebit est ainsi r�ealis�ee d�es la sortie du c�ur� au niveau du rayon int�erieur du r�e�ecteur radial� En

plus des deux derni�eres contraintes �evoqu�ees� on souhaite que le volume total de sel combustible

soit proche de celui du projet MSBR� c�est �a dire compris entre �� et �
 m�� Pour simpli�er� on

impose que le diam�etre du c�ur soit �egal �a sa hauteur� qui est aussi celle des canaux� Avec une

hauteur de ��� m� on obtient un volume total de sel de ���� m�� une hauteur de sel dans chaque

r�eservoir d�environ �
 cm� et une �epaisseur de sel dans les �echangeurs d�environ �
 cm�

� R�e�ecteurs et ajustement du keff initial

Une fois la g�eom�etrie de r�ef�erence enti�erement d�e�nie� il s�agit de v�eri�er que les r�e�ecteurs

sont bien dimensionn�es� Pour ce faire� on annule l��epaisseur des r�e�ecteurs axiaux et du r�e�ecteur

radial� et on �xe la proportion molaire d����U dans le thorium �a ����� Le syst�eme a alors un

coe�cient de multiplication e�ectif keff de 
���� � 
�

�� On augmente ensuite l��epaisseur du

r�e�ecteur radial par pas de �
 cm� en recalculant keff �a chaque fois� L�ensemble des r�esultats est

ajust�e par une fonction exponentielle dont les coe�cients sont obtenus par minimisation de ��

�graphe de gauche de la �gure ����� Cela permet de v�eri�er qu��a partir de l��epaisseur retenue de

�
 cm� la variation de la r�eactivit�e par demi�pas d��epaisseur �� cm� est de l�ordre de l�incertitude

sur les valeurs calcul�ees de keff ��
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Fig� ��� ! Dimensionnement pour le syst�eme ���Th����U de r�ef�erence du r�e�ecteur radial seul

puis des r�e�ecteurs axiaux avec un r�e�ecteur radial �epais de �� cm�
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En conservant cette valeur pour le r�e�ecteur radial� on proc�ede ensuite �a une augmentation

progressive de l��epaisseur des r�e�ecteurs axiaux �graphe de droite de la �gure ����� et on v�eri�e de

meme que la valeur de r�ef�erence de ��� m est satisfaisante� Une fois ces deux dimensions valid�ees�

on ajuste le keff initial �a � en augmentant la proportion molaire d����U dans les noyaux lourds

jusqu��a la valeur de ����� �keff % ��

� � 
�

���

� Point de fonctionnement initial et condition de r�eg�en�eration

Tous les dimensionnements pr�ec�edents s�inspirent du projet MSBR� Avant de simuler le fonc�

tionnement de ce syst�eme comme producteur d��energie� il convient de v�eri�er que les propri�et�es

neutroniques y sont favorables au d�emarrage� Il s�agit plus pr�ecis�ement d�au moins r�eg�en�erer

la mati�ere �ssile consomm�ee� ce qui permet d�assurer une r�eactivit�e stable au syst�eme� Comme

nous l�avions fait pour le syst�eme du chapitre pr�ec�edent� nous pouvons v�eri�er que cette condi�

tion de r�eg�en�eration est remplie en �evaluant le taux de r�eg�en�eration � initial� On rappelle que

ce dernier rapporte le taux total de production d����U �a son taux total d�absorption�
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Tab� ��� ! Valeurs initiales des inventaires N et sections e�caces moyennes � du ���Th et de

l����U dans le sel combustible LiF
BeF�
�Th�UF�� d�etaill�ees cellule par cellule pour le calcul du

taux de r�eg�en�eration total du syst�eme�

Le tableau ��� fournit cellule par cellule le d�etail des inventaires� sections e�caces moyennes

et �ux� ainsi que les memes valeurs calcul�ees pour l�ensemble du circuit de sel combustible�

On constate que le �ux moyen dans les canaux est d�un ordre de grandeur sup�erieur au �ux

dans les r�eservoirs� lui�meme �� fois plus �elev�e que dans les �echangeurs� Les sections e�caces

moyennes globales sont de ce fait tr�es proches des sections e�caces moyennes dans les canaux

de sel� Le taux de r�eg�en�eration est obtenu en divisant le taux �
���Th
cap de capture total du ���Th

������ mol�jour� par le taux �
���U
abs d�absorption total de l����U ������ mol�jour�� Le taux obtenu

vaut environ ��
�� ce qui indique que le syst�eme est bien r�eg�en�erateur au d�emarrage� et meme

surg�en�erateur� Le dimensionnement en l��etat est donc satisfaisant de ce point de vue�
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� V�erication sommaire de la thermohydraulique du c�ur

Contrairement au cas des r�eacteurs �a combustible solide� il n�existe pas de limite forte sur la

densit�e volumique de puissance dans le combustible� Les sels fondus peuvent en e�et supporter

des valeurs sup�erieures au kW�cm�� La contrainte thermique se situe en fait au niveau de

la vitesse de circulation du sel dans le c�ur� qui doit etre su�sante pour �evacuer la chaleur

produite� mais pas trop importante pour conserver une taille raisonnable aux pompes� et limiter

la corrosion qui augmente avec la vitesse du sel� Nous n�abordons ici que tr�es sommairement la

partie thermohydraulique du concept a�n de v�eri�er qu�avec le dimensionnement retenu la vitesse

du sel dans les canaux est satisfaisante� La r�epartition de la puissance dans les canaux n�est pas

homog�ene" elle d�epend de la position radiale et verticale consid�er�ee� Le projet MSBR pr�evoit de

r�egler la vitesse de circulation du sel dans chaque canal en adaptant son diam�etre d�entr�ee� a�n

de tenir compte de la variation radiale de la puissance volumique� La vitesse maximale du sel�

dans les canaux les plus centraux� est alors �evalu�ee �a ��� m�s� tandis que la vitesse minimale en

p�eriph�erie est de 
�� m�s ��� � Nous souhaitons �evaluer les vitesses moyennes d��ecoulement dans

les canaux de notre syst�eme de r�ef�erence� et pouvons nous contenter de calculer la d�ependance

radiale de la densit�e volumique de puissance� Les valeurs moyennes obtenues pour un rayon donn�e

caract�erisent ainsi l�ensemble des canaux situ�es �a cette distance du centre du c�ur ��gure �����

On �evalue �a ��� environ le facteur de forme du c�ur� qui est le rapport de la puissance volumique

maximale sur la puissance volumique moyenne�
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Fig� ��� ! R�epartition radiale au d�emarrage de la puissance volumique dans le sel en c ur�

A partir de cette r�epartition radiale ��r� de la puissance dans les canaux� il est possible

d�obtenir la r�epartition radiale v�r� de la vitesse de circulation verticale du sel� Pour cela� on
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s�int�eresse au bilan thermique d�un volume �el�ementaire �V de sel� lorsqu�il remonte toute la

hauteur h ���� m� d�un canal situ�e �a un rayon r du centre du c�ur� Au cours de ce trajet� le sel

contenu dans ce volume re	coit une quantit�e d��energie �Q� et voit sa temp�erature augmenter de

)T ��

 K environ�� ce qui s��ecrit en utilisant la chaleur sp�eci�que volumique Cp du sel&

�Q % Cp �V )T �����

Pour remonter l�ensemble du canal de hauteur h �a la vitesse moyenne v�r�� notre volume

�el�ementaire met un temps h
v�r� � La quantit�e d��energie re	cue au cours de ce laps de temps du fait

d�une puissance volumique moyenne ��r� peut donc s��ecrire �egalement&

�Q % ��r� �V
h

v�r�
�����

On d�eduit des expressions ��� et ��� la vitesse en fonction du rayon&

v�r� % ��r�
h

Cp )T
�����

La formule ��� appliqu�ee �a un canal central� o�u la densit�e volumique de puissance est maxi�

male et vaut environ �

 W�cm�� fournit une vitesse maximale de ��
 m�s� La vitesse minimale�

dans un canal p�eriph�erique �densit�e volumique de puissance minimale� d�environ �
 W�cm���

est de meme estim�ee �a 
�� m�s� Ces deux valeurs extremes sont comprises dans l�intervalle cal�

cul�e par le projet MSBR ���� m�s � 
�� m�s�� et sont donc satisfaisantes du point de vue du

dimensionnement des pompes n�ecessaires pour faire circuler le sel�

c � Encadrement des choix de r�ef�erence

Le syst�eme est �a pr�esent bien d�e�ni dans son �etat initial� au moment du d�emarrage� Faute de

n�avoir pas encore �etudi�e pour l�instant l��evolution du combustible� nous ne pouvons cependant

pas nous limiter �a ce choix� Dans cette optique� nous relevons deux param�etres importants qu�il

convient d�encadrer avant de les �xer d�e�nitivement pour des �etudes plus d�etaill�ees &

! la proportion molaire de noyaux lourds dans le sel

! la proportion volumique de sel dans le c�ur

Pour v�eri�er que les valeurs de r�ef�erence adopt�ees pour ces param�etres sont optimales� nous

allons les encadrer en les faisant varier de � �
�� l�autre param�etre �etant maintenu �a sa valeur de

r�ef�erence� Pour chacun des deux param�etres retenus� nous pourrons ainsi �etudier leur in�uence

en cours de fonctionnement� avant de nous attarder sur le syst�eme de r�ef�erence �a l��equilibre� Il

est d�abord n�ecessaire de redimensionner le syst�eme au d�emarrage dans chaque cas�
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� Proportion molaire de noyaux lourds dans le sel

On conserve ici pour la proportion volumique de sel en c�ur la valeur de r�ef�erence �diam�etre

des canaux de �� cm�� La g�eom�etrie est �egalement inchang�ee� avec le meme volume total de sel

����� m��� Rappelons que la proportion de noyaux lourds dans le sel est dans le cas de r�ef�erence

de ������ Cette valeur est encadr�ee �a � �
�� entre �
 et ���� La densit�e du sel est recalcul�ee

dans les deux cas selon la m�ethode expos�ee au chapitre pr�ec�edent�
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Tab� ��� ! Caract�eristiques initiales du sel combustible LiF
BeF�
�Th�UF�� pour la proportion

de r�ef�erence de noyaux lourds en sel ������ et deux autres proportions di��erant de � ���

�diam�etre des canaux de �� cm�

Le tableau ��� compare les principales caract�eristiques initiales des sels ne di��erant que par

leur proportion de noyaux lourds� Du fait essentiellement de la diminution de la section e�cace

moyenne de �ssion de l����U� l�inventaire initial de ce dernier augmente avec la proportion de

noyaux lourds �respectivement 
���� ���� et ���� t d����U dans ��� �� et �� t de ���Th�� On

remarque que la proportion molaire d����U dans les noyaux lourds est minimale pour le cas de

r�ef�erence� En divisant le taux de capture du ���Th par le taux d�absorption de l����U� on obtient

le taux de r�eg�en�eration initial� De ce point de vue� le cas de r�ef�erence est le meilleur au d�emarrage�

Le cas �a ��� de noyaux lourds en est tr�es proche� au prix toutefois d�un inventaire d����U plus

�elev�e� qui se traduira en cours de fonctionnement par une production accrue de transuraniens�

Le sel de r�ef�erence est donc conserv�e comme tel� mais les mises �a l��equilibre obtenues avec les

trois sels propos�es seront compar�ees avant de valider d�e�nitivement le choix d�une proportion

molaire de ����� de noyaux lourds�
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� Proportion volumique de sel en c�ur

Dans cette partie� la proportion de noyaux lourds dans le sel� modi��ee pr�ec�edemment� est

�x�ee �a sa valeur de r�ef�erence �������� Il s�agit de faire varier de � �
� le diam�etre des canaux�

�x�e �a �� cm dans le cas de r�ef�erence� La taille des hexagones constituant le c�ur est conserv�ee�

le cot�e d�un hexagone �etant toujours �x�e �a �� cm� La proportion volumique de sel en c�ur se

calcule alors simplement comme le rapport du volume de sel dans un hexagone du c�ur sur le

volume total de ce dernier� Cette proportion est de �
��� pour un diam�etre de �� cm� de �����

pour un diam�etre de �� cm �� �
��� et de ����� pour un diam�etre de �� cm �$ �
���

Modi�er les volumes relatifs de sel et de graphite dans le c�ur va a�ecter le processus de

mod�eration des neutrons� qui se fait essentiellement dans le graphite� Pour s�en convaincre avant

d��etudier les cons�equences neutroniques de la variation de la proportion volumique de sel en

c�ur� d�etaillons le processus de mod�eration au d�emarrage du syst�eme de r�ef�erence� Nous nous

pla	cons �a des �energies inf�erieures au seuil de di�usion in�elastique du 
�C� qui se situe �a environ

� MeV� a�n de limiter notre raisonnement �a la seule di�usion �elastique� Il est pour cela n�ecessaire

de rappeler certaines notions concernant la mod�eration par cette r�eaction� On d�e�nit la perte

moyenne d��energie cin�etique par choc� not�ee )E� par &

)E %
E	

�
��� a� �����

avec &

! E	 l��energie cin�etique initiale du neutron

! a % �A�
A
�� le param�etre de collision� A �etant le nombre de masse du noyau de recul

Dans le cas du graphite� la perte d��energie cin�etique moyenne par choc est alors de )E 	 E�
� �

ce qui en fait un mod�erateur relativement e�cace� A titre de comparaison� )E vaut E�
� dans le

cas de l�hydrog�ene� et E�

	� dans le cas du plomb� A partir d�une �energie de r�ef�erence E	� il est

commode de d�e�nir un autre rep�ere d��energie� qu�on appelle la l�ethargie u &

u % ln
E	

E
�����

Le gain de l�ethargie )u pour passer de l��energie E
 �a E� se d�e�nit comme suit &

)u % ln
E


E�
�����

On montre alors que le gain moyen )u de l�ethargie par choc� not�e �� ne d�epend que du

param�etre de collision a ��� &

� % � $
a

�� a lna �����
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Le param�etre � pr�esente l�avantage de quanti�er l�e�cacit�e d�une di�usion en terme de perte

d��energie� et ce ind�ependamment de l��energie initiale du neutron di�us�e� Outre son e�cacit�e� il

est n�ecessaire de conna#tre la fr�equence d�une di�usion� qu�on exprime par le taux de r�eaction �s

normalis�e par le nombre total de di�usions dans le c�ur par seconde� Le param�etre �s�� permet

ainsi de caract�eriser globalement la contribution de chaque noyau di�useur �a la mod�eration

des neutrons dans le c�ur� Outre les noyaux de 
�C du graphite� les noyaux di�useurs suivants

interviennent dans le sel & �Li� �Be� 
�F� et ���Th dans une moindre mesure� Le tableau ��� donne

pour chaque noyau di�useur� au d�emarrage du c�ur de r�ef�erence� le facteur de ralentissement

a � la section e�cace moyenne de di�usion �elastique �s� et le param�etre �s���

sel des canaux graphite
�Li �Be 
�F ���Th 
�C
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Tab� ��� ! Param�etres caract�erisant le ralentissement des neutrons dans le c ur de r�ef�erence�

La somme des �s�� fournit le gain moyen de l�ethargie global du c�ur� qui vaut 
���
� Cette

valeur globale est proche de celle du 
�C� qui participe �a la mod�eration des neutrons �a hauteur de
	�
��
	�
�	 % ���� On note que la contribution du ���Th est inf�erieure �a ��� celle de l����U �etant quant

�a elle inf�erieure �a 
���� A l�issue de cette �etude� il est donc clair que le graphite est le mod�erateur

principal du c�ur� N�eanmoins� dans le cas de r�ef�erence� la contribution des noyaux l�egers du

sel est loin d�etre n�egligeable� et sera modi��ee par le changement de la proportion sel�graphite�

Avant d�observer les e�ets neutroniques d�une telle modi�cation� il convient d��evaluer une der�

ni�ere grandeur int�eressante caract�eristique de la di�usion� qui est le libre parcours moyen de

di�usion �s� inverse de la section e�cace macroscopique� Dans le graphite du c�ur� la section

e�cace moyenne de di�usion �s est de ���� barn et la densit�e atomique de ���� �
�� at�cm�

pour une densit�e de ��� g�cm�� ce qui donne �s % ���� cm� Dans le graphite du r�e�ecteur radial�

�s est plus �elev�ee ����� barn�� ce qui ram�ene le libre parcours moyen �a ���� cm� Dans le sel des

canaux� la section e�cace moyenne totale de di�usion est de ���� barn� pour une densit�e de

���� �
�� at�cm�� soit un libre parcours moyen de ���� cm�

Il s�agit �a pr�esent de redimensionner le syst�eme pour les deux proportions volumiques de sel

encadrant la valeur de r�ef�erence� en respectant les memes contraintes� Le tableau ��� r�esume les

caract�eristiques principales des trois syst�emes compar�es� r�esultant du processus de dimension�

nement sous contraintes� Dans les trois cas� la puissance totale et les �epaisseurs des r�e�ecteurs
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�� �
�� �
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volume de sel dans les ��echangeurs� �m�� ���� ���� ���


Tab� ��� ! Caract�eristiques g�eom�etriques initiales du syst�eme de ���� MWth pour les trois

proportions volumiques de sel en c ur retenues�

et des protections neutroniques sont inchang�ees� A partir de ces g�eom�etries� nous allons simuler

la mise �a l��equilibre de ces syst�emes� Avant de comparer leurs performances sur cette p�eriode�

attardons nous sur leurs caract�eristiques �a t % 
� r�esum�ees dans le tableau ����

On remarque d�abord que l�augmentation de la proportion volumique du sel combustible dans

le c�ur durcit le spectre� ce qui se traduit par une diminution des sections e�caces moyennes

de capture et de �ssion� Ce durcissement s�explique par un e�acement relatif du mod�erateur

graphite devant le sel� moins e�cace� Les sections e�caces moyennes de di�usion restent pra�

tiquement inchang�ees par rapport aux valeurs de r�ef�erence du tableau ��� �variations relatives

inf�erieures �a ���� ce qui signi�e que les taux de di�usion du sel et du graphite sont modi��es dans

le meme rapport que leurs proportions molaires en c�ur� Ceci est la seule cause de modi�cation

des contributions des noyaux di�useurs du c�ur �a la mod�eration� le rapport des �ux dans le sel

et dans le graphite restant inchang�e� Le taux de di�usion �s sur le graphite du c�ur� qui est

d�environ ��� dans le cas de r�ef�erence� n�est ainsi que de ��� dans le cas des canaux de �� cm

de diam�etre� et �a l�inverse de ��� avec les canaux de �� cm de diam�etre�

Int�eressons nous �a pr�esent aux inventaires de thorium et d�uranium� L�inventaire total di��ere

l�eg�erement d�un cas �a l�autre du simple fait des petites di��erences dans le volume total de sel� A

cause du durcissement du spectre� la proportion initiale d����U n�ecessaire augmente avec la pro�

portion volumique de sel en c�ur� Pour une proportion volumique de sel de ������ l�inventaire

initial d����U diminue de ���� t �a ��
� t� Cette diminution est faible si on la compare �a l�aug�

mentation de ���� t �a ���� t d����U pour le c�ur constitu�e �a ����� de sel� Ceci laisse pr�esager

une production accrue de transuraniens par capture parasite� et par suite une diminution plus

rapide du taux de r�eg�en�eration� L��evolution de la r�eg�en�eration sera donc suivie au cours de la

mise �a l��equilibre dans les trois cas� avant de valider pour la suite le choix de r�ef�erence�
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 ����� �Th�UF�� pour la proportion volumique de sel en c ur de r�ef�erence ������ et deux

autres proportions l�encadrant ������ et ������

�	�	� Retraitement

Nous venons de pr�eciser les dimensionnements du c�ur et du sel combustible retenus pour

l��etude de la mise �a l��equilibre du syst�eme� Avant de pouvoir simuler le fonctionnement du

r�eacteur� il reste toutefois �a d�ecrire le retraitement en ligne appliqu�e� Il s�agit ici de rappeler

quelles sont les principales �etapes du retraitement du MSBR qu�on choisit de reprendre et de

mod�eliser� en utilisant les techniques introduites au chapitre pr�ec�edent�

a � Description des options du MSBR retenues

� Op�erations du cycle du combustible

Du point de vue de la simulation de l��evolution de la composition du combustible et des

principales caract�eristiques physiques du r�eacteur� seules quelques �etapes interviennent signi��

cativement� La �gure ��� r�esume le retraitement en ligne �a ses trois principales op�erations� qui

sont dans l�ordre la �uoration� l�extraction des actinides et en�n l�extraction des lanthanides�

Chacune de ces �etapes rend possible la suivante� La �uoration permet d�abord d�extraire l�ura�

nium du sel� sous forme d�UF�� L�uranium hexa�uor�e est accompagn�e de l�iode et du neptunium�

Ces �el�ements sont ensuite r�eduits et imm�ediatement r�einject�es en c�ur�

Le sel d�ebarrass�e �a plus de ��� de son uranium est alors soumis �a une premi�ere extraction

r�eductrice destin�ee �a en extraire les actinides encore pr�esents� c�est �a dire le protactinium �produit

�a partir du thorium� et les transuraniens �produits �a partir de l�uranium�� Ces �el�ements passent
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du sel combustible �a l�alliage m�etallique Bi�Li� puis sont r�einject�es dans un sel �uorure pour

un stockage de quelques mois� La concentration C
 en Li de l�alliage m�etallique r�educteur Bi�Li

est donc choisie pour extraire pr�ef�erentiellement les actinides� D�apr�es les coe�cients de partage

du sel combustible ��gure ����� une valeur caract�eristique pour le coe�cient de partage DLi du

lithium entre les deux phases est log DLi � �
��� Au terme d�un laps de temps su�samment

long devant la demi�vie du ���Pa ��� jours�� l�essentiel du ���Pa a d�ecru en ���U� L�ensemble

compos�e alors de l����U form�e� de ��
Pa et de transuraniens est r�einject�e dans le sel combustible�

Si le syst�eme est surg�en�erateur� il se forme dans ce r�eservoir de stockage un exc�es d����U� qui est

pr�elev�e par �uoration avant la r�einjection� L�ajustement r�egulier du d�ebit de cette r�einjection

permet de g�erer l��evolution �a long�terme de la r�eactivit�e� et de maintenir le syst�eme critique sans

avoir recours �a l�utilisation de poisons consommables�

La derni�ere �etape est la plus importante du retraitement en ligne� et justi�e les �etapes pr�ec�e�

dentes� Il s�agit de l�extraction d�une partie des produits de �ssion du sel� et plus particuli�erement

des lanthanides� La concentration C� en Li du m�etal r�educteur est choisie de sorte que les terres

rares passent pr�ef�erentiellement dans le m�etal� D�apr�es les coe�cients de partage du sel LiF�

BeF���Th�U�F� de r�ef�erence� une valeur log DLi � �
�� convient�

� Op�erations de maintenance du sel

Aux trois �etapes pr�ec�edentes� il faut ajouter des op�erations de r�eajustement de la composition

du sel� La seule repr�esent�ee sur le sch�ema ��� est l�ajout continu de thorium� pour compenser

sa consommation et maintenir la concentration de noyaux lourds du sel constante� Le circuit

semi�ferm�e de sel satur�e en thorium a�n de permettre l�extraction des terres rares sans perte de

thorium n�est pas non plus repr�esent�e� car n�intervient pas dans la simulation de l��evolution du

sel combustible� Il reste �a mentionner la gestion du lithium form�e en exc�es dans le sel du fait des

deux �etapes d�extraction r�eductrice� Comme dans le cas du RSF �a sel NaCl� l�exc�es de LiF dans

le sel est compens�e en placant� avant la r�einjection des actinides� le sel combustible dans une

cellule de r�eduction �electrochimique du LiF� On r�ecup�ere ainsi �a la cathode de cette cellule un

alliage Bi�Li� utilisable pour les extractions r�eductrices� et �a l�anode du �uor gazeux F� qu�on

peut utiliser pour la �uoration de l�uranium�

b � Mod�elisation des principales �etapes

� Gestion du ���Pa et de l
���U

Du point de vue du calcul d��evolution� les �etapes du retraitement dont il faut tenir compte

dans la simulation sont limit�ees� comme c��etait d�ailleurs le cas pour le RSF �a sels chlorures du

chapitre pr�ec�edent� Ainsi� la �uoration qui se traduit par la r�einjection imm�ediate des �el�ements

extraits ne n�ecessite aucun traitement particulier�
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De meme� l��etape d�extraction des actinides et leur stockage temporaire n�est prise en compte

que tr�es simplement� du seul point de vue du ���Pa et de l����U� En pratique� sauf pour le
���Pa de demi�vie courte� les dur�ees de vie caract�eristiques en c�ur des actinides extraits avec

le protactinium sont en e�et comprises entre quelques ann�ees et quelques dizaines ann�ees� et le

s�ejour de quelques mois e�ectu�e hors��ux est n�egligeable� On n�extrait donc dans nos simulations

que le ���Pa� et on laisse les autres actinides dans le circuit de sel� puisque tout se passe comme

tel du point de vue de leurs dur�ees de vie e�ectives� En particulier� comme tous les actinides

autres que le ���Pa� le ��
Pa n�est jamais extrait du sel dans nos simulations� Cela permet de

d�e�nir une limite sup�erieure pour la concentration des actinides pr�esents dans le sel� et de s�y

placer �a tout instant dans nos calculs� Dans le retraitement de r�ef�erence� l�extraction e�ective

du seul ���Pa est simul�ee par une d�ecroissance �ctive d�e�cacit�e �Pa % �

�� associ�ee �a la

dur�ee totale du retraitement T % �
 jours� L����U produit par d�esint�egration de ce ���Pa est

comptabilis�e et accumul�e en cours d��evolution�

De ce stock� on pr�el�eve et r�einjecte par seconde la quantit�e d����U n�ecessaire pour maintenir

keff �egal �a �� Ce d�ebit est recti��e �a chaque r�eajustement de la puissance totale en fonction

des derni�eres d�eriv�ees secondes partielles du keff par rapport au temps et au d�ebit lui�meme�

Cela revient �a ne garder hors��ux que la partie surg�en�er�ee d����U� que l�on comptabilise ainsi

facilement� et qu�on d�esigne sous le terme de production nette cumul�ee d����U ��eventuellement

n�egative �a un moment donn�e si le syst�eme a �et�e globalement sous�g�en�erateur jusque�l�a�� L�ajus�

tement du d�ebit d����U r�einject�e se fait par le meme algorithme d��evaluation de la variation de

keff que celui pr�esent�e et utilis�e pour le RSF du chapitre pr�ec�edent� Il est int�eressant ici de

remarquer que l�exp�erience MSRE b�en�e�ciait en pratique d�un syst�eme analogue de controle de

la r�eactivit�e� pilot�e par ordinateur ��� � En fonction de param�etres comme la position de la barre

de controle ou la temp�erature du sel� cet ordinateur �evaluait toutes les � minutes la d�eviation

de la r�eactivit�e )� par rapport �a la valeur attendue� En moyenne� la d�eviation )� s�est av�er�ee

inf�erieure �a �
 pcm� ce qui d�emontre la �abilit�e de ce syst�eme de controle�

� Extraction des produits de ssion

L�extraction des produits de �ssion se fait exactement comme pour le RSF �a sels chlorures

du chapitre pr�ec�edent� Les �el�ements sont regroup�es dans les memes quatre classes �tableau �����

dont trois sont caract�eris�ees par des valeurs requises d�e�cacit�e ��
� � et ���� et la derni�ere pour

les �el�ements insolubles �evacu�es par le bullage d�h�elium avec une constante de temps v�eri��ee etre

inf�erieure �a la minute� On rappelle que ce retraitement privil�egie l�extraction des terres rares�

pr�esentant les sections e�caces de capture les plus importantes�

Le taux de pertes d�actinides est pris �egal �a �
��� ce qui donne pour T % �
 jours un

taux de pertes comparable �a celui d�un combustible solide retrait�e tous les � ans� et autorise

ainsi la comparaison signi�cative des radiotoxicit�es g�en�er�ees correspondantes� L�e�cacit�e de

�




r�ef�erence de la �uoration de l�uranium est prise �egale �a ���� soit un taux de pertes global

d�uranium� rejet�e avec les produits de �ssion� de �
�� � �
�� % �
��� Remarquons que le

retraitement de r�ef�erence de la �gure ��� suppose que les pertes en actinides se font uniquement

au niveau de l�extraction des produits de �ssion� Cependant� il est tout �a fait envisageable

de proc�eder �a une s�eparation actinides�lanthanides di��er�ee des �el�ements pr�esents dans la phase

m�etallique de l�extracteur� Au cas o�u l�extraction r�eductrice des lanthanides s�accompagnerait de

trop d�actinides� cette deuxi�eme s�eparation permettrait d�assurer un taux de pertes e�ectif total

en actinides de �
�� malgr�e tout� Un proc�ed�e envisageable pour cela serait l��electrod�eposition

des actinides encore pr�esents dans l�alliage Bi�Li avec les produits de �ssion destin�es aux d�echets�

Ces derniers resteraient� avec des traces d�actinides� dans le sel servant d��electrolyte �a la cellule

d��electrod�eposition� Les actinides d�epos�es �a la cathode peuvent etre recycl�es et r�einject�es apr�es

�uoration dans le sel combustible�

� Ajouts divers
L�ajout de thorium dans le sel se fait comme pour l�uranium naturel dans le syst�eme pr�ec�e�

dent� On rappelle que le d�ebit n�est recalcul�e qu�au d�ebut de chaque pas MCNP� en fonction

notamment du taux de capture total du ���Th� Cela permet de maintenir constante la propor�

tion de noyaux lourds dans le sel� De meme� les consommations de lithium� �uor et b�eryllium

par r�eaction nucl�eaire sont compens�ees par le biais d�alimentations continues� de sorte que le sel

combustible garde sa composition d�origine �� LiF pour � BeF��� En sels �uorures� la valence �

est majoritaire parmi les actinides� Pour simpli�er la gestion du �uor dans la simulation� on im�

pose donc que chaque actinide soit associ�e dans le sel �a � noyaux de �uor� On impose �egalement

que chaque produit de �ssion soluble soit associ�e �a � noyaux de �uor�

��� Mises �a l��equilibre

Nous venons de d�e�nir le point de d�epart du fonctionnement de r�ef�erence� ainsi que les limites

du cadre de cette �etude concernant d�une part la concentration de noyaux lourds dans le sel�

d�autre part la proportion de sel en c�ur� A partir de ces points de d�epart et en appliquant

les protocoles d��evolution retenus� nous avons simul�e le fonctionnement de ces r�eacteurs en

producteur d��energie� �a puissance et r�eactivit�e constantes� L�e�volution de tous les param�etres

physiques ont pu ainsi etre suivis depuis le d�emarrage jusqu��a la mise �a l��equilibre compl�ete du

syst�eme� Le but est ici de d�ecrire le r�egime transitoire dans le cas de r�ef�erence et de le comparer

aux cas limites choisis� Cette description va se concentrer essentiellement sur l��evolution de la

composition du sel combustible� mais �egalement sur quelques caract�eristiques du r�eacteur qui en

r�esultent� comme l��economie de neutrons� La sensibilit�e de ces r�esultats �a certaines incertitudes

sur les donn�ees nucl�eaires est �evalu�ee en annexe B�
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�	�	� Produits de �ssion

Le premier point que nous souhaitons controler� c�est le comportement des produits de �ssion�

Il s�agit en e�et de v�eri�er que le retraitement en ligne associ�e au r�eacteur est satisfaisant du

point de vue de la limitation de l�empoisonnement neutronique du au produits de �ssion�

a � Cas de r�ef�erence

La quantit�e de produits de �ssion dans le sel se stabilise rapidement� en quelques ann�ees� Le

graphe sup�erieur de la �gure ��� montre que l�inventaire rejoint la valeur d��equilibre de ��
 kg

en un peu plus de � ans� Peu de temps apr�es le d�emarrage� les produits de �ssion n�ont encore

aucune in�uence sensible sur le spectre� et leur section e�cace moyenne de capture est �elev�ee

�environ �� barn�� En quelques mois� leur accumulation provoque un durcissement du spectre�

du fait d�une capture pr�ef�erentielle des neutrons de basse �energie� Cela explique la diminution

importante de leur section e�cace moyenne de capture sur cette p�eriode �graphe inf�erieur de la

�gure ����� qui se stabilise �a ���� barn�
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Fig� ��� ! Mise �a l��equilibre des produits de �ssion dans le sel combustible de r�ef�erence�

La grandeur d�int�eret pour savoir dans quelle mesure les produits de �ssion nuisent �a l��econo�

mie de neutrons du r�eacteur est leur taux de capture� qu�on exprime en neutrons par �ssion� La

�gure ��� repr�esente l��evolution de ce taux de capture� r�esultant des �evolutions de l�inventaire�

de la section e�cace moyenne et du �ux total� qui passe en �
 ans d�environ ��� �

� n�cm���s�


au d�emarrage �a sa valeur d��equilibre de ��� �

� n�cm���s�
� Ce taux se stabilise en moins d�un

an �a une consommation de 
�
�� neutron par �ssion�
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Fig� ��� ! Comparaison de l�empoisonnement des produits de �ssion dans le syst�eme de r�ef�erence

au cas d�un r�eacteur �a combustible solide et spectre rapide �����

Pour donner un point de comparaison signi�catif� on le compare au taux de capture des

produits de �ssion dans un r�eacteur �a combustible solide� On choisit un r�eacteur sous�critique

�a spectre rapide� mod�er�e au plomb� et �egalement d�emarr�e en ���Th����U ��� � Dans ce syst�eme�

le c�ur est retrait�e tous les � ans� La puissance totale P est �x�ee �a ��� MWth� soit ��� �

�

�ssions par seconde� �a raison de �

 MeV par �ssion en moyenne� La section e�cace moyenne

de capture y est faible et constante �
��� barn�� mais le �ux moyen plus �elev�e que dans le RSF �a

mod�erateur graphite ���� �

� n�cm���s�
�� En n�egligeant la disparition des produits de �ssion

par capture devant leur production par �ssion� on suppose qu�ils s�accumulent lin�eairement

jusqu��a atteindre l�inventaire de ��

 moles environ au bout de � ans� L�inventaire moyen de

produits de �ssion par cycle de � ans est alors de ��

 moles� ce qui donne un taux moyen de

capture d�environ ��� �

� par seconde� e�ectivement n�egligeable devant le taux de production

par �ssion de ��� �

� par seconde� De cette approximation lin�eaire de l�inventaire des produits

de �ssion� on d�eduit l��evolution de leur taux de capture ��gure �����

On v�eri�e que la valeur moyenne de ce taux par cycle de � ans est de 
�
� neutron��ssion�

soit plus du double de la valeur d��equilibre du RSF� Le premier objectif du retraitement en

ligne est donc rempli� et ram�ene meme le cout neutronique des produits de �ssion �a un niveau

inf�erieur �a celui du r�eacteur �a spectre rapide choisi pour la comparaison�
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Avant d��etudier l�in�uence de la modi�cation des choix de r�ef�erence sur l�empoisonnement

par les produits de �ssion� il convient de v�eri�er que les produits de �ssion gazeux entra#n�es hors

du c�ur en moins d�une minute par le bullage d�h�elium sont bien n�egligeables� Pour cela� nous

allons consid�erer le cas du 
��Xe� produit par d�ecroissance �� de l�
��I &

�� ��


��I �� 
��Xe �� 
��Cs

��� h ��� h

Le 
��Xe est surtout genant en spectre thermique� lorsqu�il s�accumule en c�ur� du fait

d�une tr�es forte section e�cace de capture ���� �
� barn �a 
�
�� eV�� En cas d�arret� il n�est plus

consomm�e et s�accumule rapidement� rendant d�elicat un red�emarrage dans les heures suivant

l�arret sans r�eserve de r�eactivit�e su�sante� Ici� le 
��Xe ne pose pas de tels probl�emes car il

est extrait en moins d�une minute� A�n de suivre sa mise �a l��equilibre rapide� on abaisse le

seuil sur la demi�vie de �
 h �a �
 secondes� Sur les � premiers jours suivant le d�emarrage�

son inventaire se stabilise �a ��� �
�� moles� En d�epit d�une section e�cace moyenne de capture

importante� passant de ��� �
� barn au d�emarrage �a ��� �
� barn apr�es �
 ans de fonctionnement�

on v�eri�e que le taux de capture du 
��Xe est bien n�egligeable� Le 
��Xe est extrait �a raison de


��� mol�jour� et son stock hors��ux se stabilise en quelques jours �a 
��� moles�

b � Encadrement des choix de r�ef�erence

La mise �a l��equilibre des produits de �ssion d�epend surtout de la vitesse de leur extraction�

rapide dans le retraitement de r�ef�erence retenu� Pour s�en convaincre� nous allons �a pr�esent

examiner l�in�uence de la modi�cation des deux param�etres encadr�es� �a savoir la composition

du sel et sa proportion volumique dans le c�ur�

� In�uence de la composition du sel

Une modi�cation su�sante de la proportion de noyaux lourds dans le sel� maintenue constante

tout au long de la mise �a l��equilibre compl�ete du syst�eme� peut modi�er le spectre dans le sel�

Cela se traduit pour les produits de �ssion par une modi�cation de leur taux de capture� dont il

convient de v�eri�er l�importance� La �gure ��� compare la mise �a l��equilibre du taux de capture

des produits de �ssion pour les trois compositions de sel combustible retenues jusqu�ici� On

remarque �a cette occasion qu�apr�es le premier transitoire� le taux de capture diminue l�eg�erement

dans les trois cas pendant une vingtaine d�ann�ees� avant que le �ux total ne se stabilise� Une

variation de � �
� sur la proportion des noyaux lourds dans le sel n�a qu�un e�et minime sur

le taux de capture des produits de �ssion� Le durcissement du spectre ne se ressent en e�et

que tr�es faiblement sur leur section e�cace moyenne ����� barn pour �
� de noyaux lourds� et

��



���� barn pour ����� l�extraction rapide des terres rares r�eduisant su�samment la concentration

des produits de �ssion solubles pour rendre l�e�et de spectre anecdotique�
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Fig� ��� ! Comparaison de l��evolution de l�empoisonnement des produits de �ssion dans le RSF

de r�ef�erence �a ceux obtenus pour des sels �a �� et ��� de concentration molaire en noyaux lourds

�g�eom�etrie de r�ef�erence�

� In�uence de la proportion de sel en c�ur

Il a �et�e �etabli que dans le r�eacteur �etudi�e� le graphite est le principal responsable de la mod�e�

ration des neutrons� Pour cette raison� une modi�cation des proportions relatives du sel et du

graphite dans le c�ur a plus d�impact sur le spectre qu�une simple modi�cation de la propor�

tion des noyaux lourds dans le sel� Ainsi� la section e�cace moyenne des produits de �ssion se

stabilise �a ��
� barn pour ����� de sel en c�ur �canaux de �� cm de diam�etre�� et �a ���� barn

pour ����� de sel en c�ur �canaux de �� cm de diam�etre�� Les neutrons sont en e�et mieux

mod�er�es que dans le c�ur de r�ef�erence dans le premier cas� et moins bien dans le second� Dans

les trois cas� la masse totale des produits de �ssion pr�esents dans le sel est de ��
 � � kg�

Malgr�e ces di��erences plus marqu�ees que dans l��etude pr�ec�edente� les taux de capture restent

aussi proches ��gure ���
�� Ceci s�explique par le fait que lorsque la proportion volumique de

sel en c�ur augmente� la diminution de la section e�cace moyenne de capture des produits de

�ssion s�accompagne entre autres de la diminution de la section e�cace moyenne de �ssion de

l����U� L����U restant le principal noyau �ssile et la puissance totale �etant �x�ee �a l�identique

dans les trois cas� le �ux total augmente avec la proportion volumique de sel �tableau �����
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de r�ef�erence �a ceux obtenus pour des proportions volumiques de sel en c ur de ����� et �����

�diam�etres des canaux de �� et �� cm respectivement�

� vol� de sel en c�ur ���� �
�� ����

N
���U �mol� ���� �
� ���� �
� ���� �
�

�
���U
fission �barn� ���� ���
 ����

�ux �n�cm���s�
� ���� �

� ���� �

� ���� �

�

�PFcapture �barn� ��
� ���� ����

Tab� ��� ! Flux total et sections e�caces moyennes �a t � �� ans� pour la proportion volumique

de r�ef�erence de sel en c ur ������ et deux autres proportions l�encadrant ������ et ������
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�	�	� Actinides

Pour les actinides� la mise �a l��equilibre est plus longue� Contrairement aux produits de

�ssion pour lesquels on a vu qu�elle �etait essentiellement d�etermin�ee par une extraction rapide�

elle r�esulte pour les actinides qui restent dans le sel d�un lent �equilibre par captures neutroniques

successives� Nous allons pr�esenter cette mise �a l��equilibre dans le cas de r�ef�erence et les autres

cas extremes retenus� en insistant sur la vitesse et l�importance de chaque transitoire�

a � Cas de r�ef�erence

� Inventaires
L�inventaire total de noyaux lourds �num�ero atomique �a partir de �
� est maintenu constant

par l�ajustement de l�alimentation du syst�eme en thorium� Le tableau ��� montre que dans le

cas de r�ef�erence� cet inventaire est de �� t environ� et qu��a l��equilibre un peu moins de ��� t de

thorium ont �et�e remplac�ees dans ce stock par de l�uranium et des transuraniens� Du point de vue

de ce crit�ere� l��equilibre est pratiquement atteint apr�es �
 ans de fonctionnement� la puissance

totale �etant toujours en permanence de ��

 MWth� Les transuraniens� produits par capture

sur l�uranium� sont plus longs �a se stabiliser� L��equilibre est d�e�nitivement atteint apr�es �

 ans

de fonctionnement� et est toujours d�ecrit par la suite �a cet instant�

�tonnes� t % 
 t % �
 ans t % �

 ans

thorium ����� ����� �����

uranium ���� ���� ����

trans�U � 
��� 
���

Tab� ��� ! Evolution de la r�epartition en masse des actinides �tonnes entre thorium� uranium

et transuraniens� �a inventaire de noyaux lourds constants� dans le cas de r�ef�erence�

Le graphe de gauche de la �gure ���� montre la stabilisation des isotopes du protactinium

et de l�uranium directement issus du ���Th� Le ���Pa provient d�une capture sur le ���Th� suivie

d�une d�esint�egration ��� Il se forme tr�es rapidement une fois le syst�eme d�emarr�e� passant de


 �a son inventaire maximal de ���� kg en une cinquantaine de jours� Ce transitoire n�est pas

visible sur l��echelle choisie ici� mais sera d�etaill�e plus loin� �a l�occasion d�une discussion sur la

dur�ee totale T du retraitement� A partir de sa valeur maximale� l�inventaire du ���Pa d�ecro#t

lentement jusqu��a se stabiliser �a ���� kg� Par r�eaction �n��n�� le ���Th produit �egalement du ��
Th

qui d�ecro#t en ��
Pa� avec une demi�vie de ���� h� L����U� dont l�accumulation est �egalement

repr�esent�ee� est form�e par capture du ��
Pa�

Le graphe de droite de la �gure ���� montre comment se constitue le vecteur isotopique de

l�uranium �a l��equilibre� par captures successives �a partir de l����U� Les petites �uctuations visibles

de l�inventaire d����U sont dues aux r�eajustements fr�equents du d�ebit de r�einjection de l����U�

��
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Fig� ���� ! Mise �a l��equilibre de l�inventaire des isotopes du protactinium et de l�uranium dans

le syst�eme de r�ef�erence�

destin�es �a maintenir le syst�eme critique� Du fait de la pr�edominance des �ssions dans l����U et

du proc�ed�e de pilotage en ligne de la r�eactivit�e� l�inventaire de l����U �evolue peu� augmentant

tr�es l�eg�erement pour compenser l�apparition de poisons neutroniques� Cela s�explique �egalement

par l�apparition de l����U� qui assure environ �
� des �ssions �a l��equilibre�

La �gure ���� illustre la mise �a l��equilibre des transuraniens� �el�ement par �el�ement� On constate

logiquement que la dur�ee du r�egime transitoire d�un �el�ement est d�autant plus longue que son nu�

m�ero atomique est �elev�e� Le plutonium est majoritairement compos�e de ���Pu� qu�on repr�esente

pour cette raison sur le meme graphe� La �gure ���� d�etaille les noyaux parmi les transuraniens

dont l�inventaire �a l��equilibre est sup�erieur �a � kg� autres que le ���Pu� L����Am est le seul isotope

de l�am�ericium en quantit�e notable dans le sel� La mise �a l��equilibre tardive du ���Cm montre

que �

 ans est une valeur minimale pour le temps de mise �a l��equilibre total du syst�eme�

� Fissions et neutrons retard�es
La masse totale de noyaux lourds �etant constante� la mod�eration des neutrons n�est pratique�

ment pas modi��ee de ce point de vue� Le l�eger durcissement du spectre qu�on observe est du �a

l�apparition de transuraniens dot�es de r�esonances de capture importantes� comme par exemple

celle du ��	Pu� �a � eV� Cet e�et est visible par exemple sur l��evolution des sections e�caces

moyennes de capture et de �ssion des principaux noyaux �ssiles ��gure ������ Seuls l����U et

l����U participent de fa	con notable aux �ssions� les autres noyaux �ssiles ����Pu� ��
Pu et ���Cm

essentiellement� totalisant moins de �� des �ssions �a l��equilibre� Cela a une in�uence sur un

param�etre de suret�e important" la proportion des neutrons retard�es� qui rend possible le pilo�

tage d�un r�eacteur critique� La proportion de neutrons retard�es de l����U est de ��
 pcm� contre
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seulement ��
 pour l����U� La proportion totale de neutrons retard�es �tot du sel combustible

est calcul�ee �a chaque instant comme la somme des proportions individuelles des noyaux �ssiles

pr�esents� pond�er�ee par leur contribution au taux de �ssion total�

Cette valeur ne tient pas compte des neutrons retard�es �emis lorsque leur pr�ecurseur se trouve

dans la partie hors��ux du circuit de sel� c�est �a dire surtout dans les �echangeurs� Ces neutrons

ne pr�esentent aucun int�eret pour le pilotage et sont perdus� il faut donc les d�ecompter de la pro�

portion totale de neutrons retard�es pour obtenir la proportion e�ective �eff � qui est la grandeur

d�int�eret pour le pilotage du r�eacteur� Pour cela� il su�t de multiplier �tot par la probabilit�e pc

moyenne qu�ont les pr�ecurseurs de d�ecro#tre en c�ur� Cette probabilit�e d�epend de la proportion

de sel hors��ux et des temps caract�eristiques de circulation du sel� compar�es aux demi�vies de

d�ecroissance des di��erents pr�ecurseurs� Nous n�aborderons pas le probl�eme de l��evaluation de pc�

et nous baserons sur les �etudes cin�etiques r�ealis�ees pour le concept AMSTER ��� � Il r�esulte de

ces �etudes qu�une bonne approximation de pc est donn�ee par la proportion de sel sous �ux� soit �
�

dans notre cas� L��evolution du �eff ainsi calcul�e est repr�esent�ee sur la �gure ����� qui montre

que la contribution limit�ee de l����U aux �ssions ne permet pas d�augmenter signi�cativement

la valeur de ce param�etre de suret�e� qui se stabilise �a �

 pcm environ� Cette valeur est faible�

compar�ee par exemple au cas d�un r�eacteur �a neutrons rapides et cycle uranium ���
 pcm�� �a

cause de la faible proportion de neutrons retard�es de l����U� aggrav�ee par les pertes dans les
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Fig� ���� ! Mise �a l��equilibre de la proportion e�ective �eff de neutrons retard�es dans le RSF
���Th����U de r�ef�erence�

�echangeurs� Cependant� le retraitement en ligne du sel autorise une gestion continue de la r�e�

activit�e� ce qui constitue en termes de suret�e un net avantage sur les r�eacteurs �a combustible

solide� Nous verrons au chapitre suivant que cette particularit�e du concept de r�eacteur �a sels

fondus permet de relativiser la faiblesse du param�etre �eff �

b � Encadrement des choix de r�ef�erence

Les modi�cations des param�etres �etudi�es n�a�ectent pratiquement pas les noyaux issus du

thorium� dont l�inventaire et les taux de r�eaction ne sont que tr�es peu modi��es� Dans tous les

cas� il s�accumule dans le sel environ � kg de ��
Pa� � kg de ���U et �� kg de ���Pa� Les noyaux

form�es �a partir de l����U sont par contre beaucoup plus sensibles aux modi�cations op�er�ees� et

c�est d�eux dont il s�agit ici�

� In�uence de la composition du sel

Dans le cas d�une variation de la proportion de noyaux lourds dans le sel� les inventaires sont

�a peu pr�es modi��es dans le meme rapport �� �
��� Ceci est du au fait que cette variation n�en�

tra#ne pas de modi�cation signi�cative du spectre et donc des taux de formation des isotopes de

l�uranium autres que l����U et des transuraniens� Dans les trois cas� la mod�eration des neutrons

se fait de la meme fa	con� avec une contribution pr�edominante inchang�ee du graphite�

�
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Fig� ���� ! Mise �a l��equilibre des inventaires d�uranium et de transuraniens pour di��erentes

proportions de noyaux lourds dans le sel du syst�eme de r�ef�erence�

La �gure ���� montre que l�encadrement des inventaires d�uranium et de transuraniens se

fait bien dans les memes porportions que la modi�cation de concentration du sel en noyaux

lourds� L�inventaire d�uranium �a l��equilibre pour une proportion de noyaux lourds modi��ee de

� �
� par rapport au cas de r�ef�erence est ainsi proche de la valeur de r�ef�erence ����� t� modi��ee

respectivement de � �
� ����� t pour �
� de noyaux lourds dans le sel� et ���� t pour �����

De meme� les inventaires de transuraniens correspondants sont de �

 kg et ��
 kg environ�

encadrant de � �
� l�inventaire de r�ef�erence ���
 kg��

� In�uence de la proportion de sel en c�ur

Lorsque l�on modi�e la proportion de sel dans le c�ur� les modi�cations du transitoire des

actinides sont moins directes� car li�ees �a un changement de spectre� La �gure ���� montre que

la sous�mod�eration des neutrons� r�esultant de l�augmentation de la proportion de sel en c�ur�

contribue �a une augmentation nette des inventaires d�uranium et de transuraniens par rapport

au cas de r�ef�erence� La thermalisation du spectre induite dans l�autre cas extreme �proportion

de sel de ������ n�est par contre pas su�sante pour provoquer une diminution importante des

inventaires �a l��equilibre� Dans les deux cas� on remarque en outre un changement dans la nature

des transuraniens� li�e �a la modi�cation des sections e�caces moyennes qui conditionnent les pro�

portions des di��erents �el�ements pr�esents �a l��equilibre� Lorsque la proportion volumique de sel

en c�ur augmente� on constate que la proportion molaire du plutonium dans les transuraniens

augmente� et ce aux d�epens de tous les autres �el�ements ��gure ������

�
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On rappelle que dans tous les cas� le plutonium est compos�e majoritairement de ���Pu� Cet

exc�es de plutonium en proportion est du d�une part �a une capture plus importante du ���Np

produisant le ���Pu� et d�autre part �a une capture plus faible du ���Pu� qui constitue le seul

point de passage vers l�am�ericium et le curium &

�n� �� �� �n� �� �� �n� ��
���U �� ���U �� ���Np �� ���Np �� ���Pu �� ���Pu

��� j �
���Np
capture ��� j �

���Pu
capture

� vol� de sel en c�ur ���� �
�� ����

�
���Pu
capture �barn� �
�� ���� ����

�
���Np
capture �barn� ���� ���� ����

�
���Pu
capture � �

���Np
capture ��
� 
��� 
���

Tab� ��� ! Sections e�caces moyennes de capture du ���Pu et du ���Np �a l��equilibre en fonction

de la proportion volumique de sel en c ur�

Le tableau ��� permet de quanti�er cet e�et d�accumulation de plutonium� en comparant

l��evolution des sections e�caces de capture du ���Pu et du ���Np� Il s�agit ici de rapporter le

taux de capture du ���Pu �a sa production par la capture du ���Np� Le rapport �
���Pu
capture � �

���Np
capture

est ainsi d�autant plus grand que le �passage� du neptunium vers l�am�ericium se fait facilement�

autrement dit que le plutonium s�accumule peu� On v�eri�e bien que ce rapport augmente avec

la proportion volumique de sel en c�ur�

�	�	� Surg�en�eration

L�accumulation des produits de �ssion et des actinides plus lourds que l�uranium modi�e

progressivement l��economie de neutrons� On a vu que le nombre de neutrons disponibles pour

la surg�en�eration est limit�e� Maximal au d�emarrage� il diminue au cours de la mise �a l��equilibre�

Nous allons d�ecrire comment cela se traduit en termes de surg�en�eration d����U�

a � Cas de r�ef�erence

On appelle �production nette cumul�ee� d����U la quantit�e d����U extraite et e�ectivement

accumul�ee hors��ux en cours de fonctionnement ��gure ������ Au cours du r�egime transitoire�

cette production ne se fait pas �a vitesse constante" elle est maximale au d�emarrage puis diminue

progressivement avant de se stabiliser� Le taux de production� qui est la pente de la courbe

repr�esent�ee� diminue l�eg�erement au cours des �
 premi�eres ann�ees� puis augmente lin�eairement

lorsque la surg�en�eration atteint son taux d��equilibre�

�
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Fig� ���� ! Production nette d����U� accumul�ee en dehors du circuit de sel combustible au fur

et �a mesure du fonctionnement de r�ef�erence�

On remarque qu�au cours des toutes premi�eres ann�ees suivant le d�emarrage� la production

nette cumul�ee est n�egative� Pour maintenir r�eactivit�e et puissance constantes malgr�e l�apparition

rapide des produits de �ssion et du protactinium� il est en e�et n�ecessaire d�accro#tre d�environ

�
 kg l�inventaire d����U au cours de trois premi�eres ann�ees� Il en r�esulte que sur cette p�eriode le

syst�eme est consommateur net d����U� Le d�e�cit maximal est atteint au bout de quelques mois

et ne d�epasse pas �

 kg� puis la production nette augmente et devient positive un peu moins de

� ans apr�es le d�emarrage� Le stock d����U surg�en�er�e peut permettre� lorsqu�il a atteint la valeur

d�un inventaire initial d����U ����� t dans le cas de r�ef�erence�� de d�emarrer un nouveau syst�eme

identique� Le temps n�ecessaire pour surg�en�erer et stocker une telle quantit�e est appel�e temps

de doublement� Comme le taux de production d����U� cette grandeur �evolue et est maximale

au d�emarrage� puis diminue avant de se stabiliser �a sa valeur d��equilibre� Nous choisissons ici

de nous int�eresser au �temps de premier doublement�� qui est le temps n�ecessaire �a partir du

d�emarrage pour surg�en�erer le premier inventaire initial d����U� D�apr�es la �gure ����� ce temps

de premier doublement est de �� ans dans le cas de r�ef�erence�

La production nette cumul�ee d����U caract�erise globalement la possibilit�e de d�eploiement de

ce syst�eme� Il est commode de disposer �egalement d�une grandeur instantan�ee qui rapporte la

production totale d����U par capture du thorium �a sa consommation totale �capture et �ssion

de l����U� & le taux de r�eg�en�eration � � d�e�ni pour l�ensemble du sel combustible par &

� %
taux de capture du ���Th � taux de capture du ���Pa

taux de fission de l����U $ taux de capture de l����U
�����

�
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 ! Mise �a l��equilibre du taux de r�eg�en�eration du syst�eme de r�ef�erence�

La �gure ���
 regroupe les valeurs de � obtenues �a l�occasion de chaque calcul MCNP au cours

du calcul de l��evolution du sel combustible� Ces valeurs sont interpol�ees a�n de mettre en �evidence

la stabilisation de ce taux apr�es environ �
 ans de fonctionnement� La valeur d��equilibre obtenue�

qu�on analysera plus en d�etail dans la suite� est de ��
��� A l�occasion du dimensionnement du

syt�eme de r�ef�erence� un taux de r�eg�en�eration initial de ��
� environ avait �et�e calcul�e� Au cours

du premier mois suivant le d�emarrage� le taux de capture du ���Pa atteint sa valeur maximale

et le taux de r�eg�en�eration passe de ��
� �a ��
�� valeur initiale �a l��echelle de la �gure ���
�

b � Encadrement des choix de r�ef�erence

Avant de d�ecrire en d�etail son �etat d��equilibre� v�eri�ons que le syst�eme de r�ef�erence est

proche de l�optimum de surg�en�eration� La �gure ���� encadre la production nette d����U de

r�ef�erence par les productions extremes obtenues en faisant varier la proportion de noyaux lourds

dans le sel et la proportion volumique de sel en c�ur� Parmi les di��erents cas �etudi�es jusqu��a

pr�esent� le stock maximal d����U surg�en�er�e est obtenu avec la proportion de noyaux lourds de

��� associ�ee au c�ur de r�ef�erence� tandis que le stock minimal est celui constitu�e par le syst�eme

avec la proportion volumique de sel en c�ur de ����� associ�ee au sel de r�ef�erence� A partir de

l�inventaire initial d����U dans chacun de ces deux cas� on obtient pour le premier un temps de

premier doublement de �� ans� l�eg�erement inf�erieur au cas de r�ef�erence� et pour le second un

temps de premier doublement de �� ans �tableau ���
��

L�augmentation de la proportion de noyaux lourds dans le sel n�est toutefois pas si b�en�e�que

qu�il y para#t au seul examen du stock d����U produit� du fait d�un inventaire initial l�eg�erement

�
�
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Fig� ���� ! Productions nettes extr�emes d����U� encadrant la production du syst�eme de r�ef�erence

�proportion molaire de noyaux lourds de ������ et proportion volumique de sel de ������

proportion de �NL�F� en sel ��� ���� ���� ���� ���� ����

proportion vol� de sel en c�ur ��� �
�� �
�� �
�� ���� �	��

inventaire initial d����U �tonnes� ���� 
��� ���� ��
� ����

temps de premier doublement �ans� �� �
 �� �� ��

Tab� ���
 ! Temps de premier doublement caract�erisant la surg�en�eration d����U des r�egimes

transitoires obtenus pour di��erentes compositions et proportions du sel en c ur�
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sup�erieur� En outre� une trop grande proportion volumique de sel dans le c�ur nuit fortement

�a la surg�en�eration� de par le durcissement du spectre qui en r�esulte� Les choix de r�ef�erence�

inspir�es du projet MSBR� peuvent donc etre consid�er�es comme optimaux du point de vue de la

surg�en�eration� et sont conserv�es par la suite�

��
 Caract�erisation de l��equilibre de r�ef�erence

L��etude pr�ec�edente de la mise �a l��equilibre nous a permis de valider un syst�eme de r�ef�erence�

surg�en�erateur en cycle thorium� Nous pouvons �a pr�esent d�ecrire l��equilibre atteint par ce syst�eme

apr�es une centaine d�ann�ees de fonctionnement �a la puissance constante de ��

 MWth�

�	�	� Description neutronique de l
�etat d
�equilibre

Comme nous l�avions fait pour le syst�eme d�ecrit au chapitre pr�ec�edent� nous d�ecrivons ici les

principales grandeurs neutroniques caract�erisant l��equilibre� Le tableau ���� fournit les sections

e�caces moyennes� calcul�ees �a l��equilibre� des noyaux les plus l�egers pr�esents dans le sel� On

remarque l�importance de la section e�cace de la r�eaction �Li�n���� productrice de tritium�

mais dont l�e�et est limit�e par la faible concentration de �Li dans le sel�

�mbarn ��n��� ��n�	� ��n�p�

�Li ���� ���

 
�



�Li ���� � �

�Be 
��� ���� 
�




�F ���� ���� 
���

PF ���
 
�
� 
�



Tab� ���� ! Sections e�caces moyennes �mbarn des r�eactions �n� ��� �n� �� et �n� p� sur les

composantes l�eg�eres du sel et les produits de �ssion �a l��equilibre du RSF ���Th����U de r�ef�erence�

Le tableau ���� d�etaille les sections e�caces moyennes et les inventaires des actinides �a l��equi�

libre� L�inventaire des noyaux lourds est largement domin�e par le ���Th ����� t�� en comparaison

duquel l�inventaire de l�uranium ���� t� et des transuraniens �
�� t� est tr�es faible� Les valeurs

des sections e�caces moyennes sont caract�eristiques d�un spectre �a forte composante thermique�

Il est int�eressant de comparer les valeurs relatives au ���Th et �a l����U �a celles d�un r�eacteur

rapide� �egalement bas�e sur le cycle ���Th����U� On se base pour cela sur l��etude d�etaill�ee d�un

syst�eme sous�critique refroidi au plomb ��� � Les donn�ees utilis�ees caract�erisent le d�emarrage

de ce r�eacteur rapide� dont les param�etres physiques �evoluent peu en cours de fonctionnement�

Une telle comparaison permet de mieux appr�ecier les avantages du spectre thermique en cycle

thorium ��
 � que nous allons d�etailler dans ce qui suit� Ces avantages d�ecoulent pour la plupart

�
�



noyau ��n��� �fission inventaire noyau ��n��� �fission inventaire

�barn� �barn� �kg� �barn� �barn� �kg�

���Th ���
 
�

�� ����
 ��
Am ��� ���� 
�
��

��
Pa �
�� 
��� ��� ���Am ���� ��� 
�


�

���Pa ���� 
�
�� ���� ���mAm ��� ��
 
�

��

���U ���� ���� ��� ���Am ���� 
��� ���

���U ���� ���
 ���
 ���Cm ��� 
��� 
�
�

���U �
�� 
��� ��
 ���Cm ���� ��� 
�

��

���U ���� ���� ��
 ���Cm �
�� 
��� ���

���U ��� 
��� ��
 ���Cm ���� ��� 
��

���U ��� 
�
� ��� ���Cm ��� 
��� ���

���Np ���� 
��� �� ���Cm ���� ���� 
��

���Np ���� 
��� 
�

�� ���Cm ��
 
��� 
��

���Pu ���� ���� �� ���Bk ��
 ��� 
�
�

���Pu ��� ��� ��� ���Cf ���� ��
 
�

�

��	Pu ��� 
��� ��� ��	Cf ��
 
��
 
�
�

��
Pu ���� ��� ��� ��
Cf ��
 ��
 
�

�

���Pu ���� 
��� ��� ���Cf ��� ��� 
�
�

Tab� ���� ! Sections e�caces moyennes �barn de capture et de �ssion� et inventaires �kg des

actinides �a l��equilibre du RSF ���Th����U de r�ef�erence�
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d�une premi�ere di��erence fondamentale concernant la concentration
N���U
N���Th

d����U dans le ���Th

n�ecessaire �a la r�eg�en�eration� donn�ee par &

N���U

N���Th
%

�
���Th
capture

�
���U
fission $ �

���U
capture

�����

Le tableau ���� donne le d�etail du calcul de
N���U
N���Th

�a l��equilibre� Pr�ecisons que ce rapport

n�est qu�indicatif� dans la mesure o�u la formule ��� n�est strictement exacte qu�au d�emarrage�

Le r�esultat reste toutefois valable �a l��equilibre �a � 
��� pr�es� et montre que la concentration

d����U dans le combustible est environ � fois plus faible dans le RSF �a mod�erateur graphite�

combustible comb� solide sels fondus

mod�erateur plomb graphite

type de spectre rapide thermique

�
���Th
capture �barn� 
�� ���

�
���U
fission �barn� ��� ���


�
���U
capture �barn� 
�� ���
N���U
N���Th

�� mol�� �
�
 ��


Tab� ���� ! Calcul indicatif de
N���U
N���Th

par la condition de r�eg�en�eration appliqu�ee au d�emarrage

d�un r�eacteur �a combustible solide et spectre rapide ����� et �a l��equilibre du RSF de r�ef�erence�

La �gure ���� compare les spectres calcul�es dans les combustibles des deux syst�emes com�

par�es� Alors que le spectre rapide pr�esente un maximum marqu�e �a environ �

 keV� le spectre

du RSF est relativement plat� ��epithermique�� avec deux maxima situ�es �a environ 
�� eV et

�

 keV� On remarque sur ce spectre les e�ets d�autoprotection des premi�eres r�esonances de

capture de l����U �a � eV� du ���Th �a �
 eV� et �egalement du 
�F ��a �
� �
 et �

 keV��

Du fait de la remont�ee des sections e�caces aux basses �energies� les taux de r�eaction sont

plus �elev�es pour les �energies inf�erieures �a l�eV� La �gure ���� montre toutefois pour quelques

r�eactions importantes �capture du ���Th� �ssion de l����U et �ssion de l����U� que l��ecart des

taux de r�eaction reste limit�e �a un ordre de grandeur sur toute la gamme du spectre� A partir

des taux de r�eaction moyens calcul�es dans le circuit de sel combustible et les autres cellules du

r�eacteur� on �etablit le bilan neutronique d�etaill�e de l��equilibre �tableau ������

On v�eri�e qu��a l��equilibre notre estimateur du keff est bien �egal �a ��


� Le taux de r�eg�en�e�

ration est de ��
��� soit une production nette d�environ �� kg d����U par an� On remarque que

les captures parasites dans le graphite et le B�C consomment environ � fois plus de neutrons

que les captures dans les produits de �ssion� dont l�extraction s�av�ere e�cace� La �gure ����

donne le d�etail des taux de capture dans les produits de �ssion� Les taux de capture des pro�

duits de �ssion dans le cas de r�ef�erence� tenant compte des e�cacit�es d�extraction relatives aux

��
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Fig� ���� ! D�etail des taux de capture dans les produits de �ssion pour deux retraitements ayant

la m�eme dur�ee totale T � �� jours� mais des e�cacit�es d�extraction �e di��erentes�

di��erentes classes de produits de �ssion solubles �etablies au chapitre pr�ec�edent� sont compar�es �a

ceux obtenus �a partir d�un retraitement �ctif de meme dur�ee totale T � mais pour lequel toutes

les e�cacit�es valent ��� soit un temps caract�eristique d�extraction de �


 jours� Dans le cas de

ce retraitement ��


 jours� extrayant lentement tous les produits de �ssion �a la meme vitesse�

les captures se font essentiellement sur les terres rares� et en particulier sur le n�eodyme �	Nd et

le samarium ��Sm� qui regroupent les deux tiers des captures dans les produits de �ssion� Avec

le retraitement de r�ef�erence� le taux global de capture des produits de �ssion est � fois moindre�

et toujours domin�e par les terres rares� Le samarium et le n�eodyme totalisent alors pr�es des trois

quarts des captures dans les produits de �ssion �respectivement ��� et �����

Le sch�ema de la �gure ���� permet de regrouper lisiblement les principales caract�eristiques

de l��equilibre que nous venons de d�ecrire� pour les noyaux allant du ���Th au ���Pu� point

de passage oblig�e vers les transuraniens plus lourds� Cette repr�esentation pr�esente l�avantage

de donner les taux de toutes les transformations ou op�erations intervenant de fa	con notable

�a l��equilibre� �a � � neutron pr�es pour �


 �ssions� �a savoir les r�eactions �capture et �ssion��

les d�ecroissances naturelles ����� et les op�erations d�extraction �signe ���� et de r�einjection

�signe �$�� du retraitement en ligne� Pour chaque noyau est �egalement indiqu�ee� lorsqu�elle

est sup�erieure �a 
���� sa proportion molaire parmi les transthoriens du sel combustible� Cette

repr�esentation montre que pour �


 �ssions �a l��equilibre� ��� noyaux de ���Pa sont extraits� et
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Fig� ���� ! Repr�esentation dans le plan �N�Z des taux de r�eaction� de d�ecroissance et de

retraitement normalis�es pour ���� �ssions� caract�erisant l��equilibre ���Th����U de r�ef�erence�

laiss�es d�ecro#tre hors��ux� Dans le meme temps� ��� noyaux d����U issus de ces d�esint�egrations

sont r�einject�es pour maintenir la r�eactivit�e constante� On voit donc ici que pour �


 �ssions�

��� � ��� % �� noyaux d����U sont surg�en�er�es� ce qui est une autre fa	con de quanti�er la

surg�en�eration� dont nous avions d�ej�a �evalu�e le taux �a ��
��� 
�

� �a partir du bilan neutronique�

On constate qu�environ �
� des d�esint�egrations du ���Pa se font hors��ux� au rythme de ��� pour

�


 �ssions� soit une activit�e de ��� �

� Bq compte tenu de la puissance totale de ��

 MWth�

A raison d�un gamma de ��
 keV �emis �a chaque d�esint�egration d�un ���Pa� on �evalue ainsi la

puissance associ�ee dans le r�eservoir de stockage provisoire du protactinium �a environ ��� MW�

Il est donc n�ecessaire de pr�evoir un dispositif e�cace d��evacuation de cette chaleur� dont une

partie peut etre extraite au moment de la �uoration de l����U surg�en�er�e�

�	�	� Production de d�echets

a � Radiotoxicit�es li�ees au cycle thorium

� Impact �a long�terme des rejets d
actinides
Le principal risque �a long�terme pr�esent�e par l�utilisation du thorium pour la production

d��energie est li�e �a la radiotoxicit�e des actinides perdus au retraitement� ou pr�esents dans le

r�eacteur en �n de vie� Une premi�ere mani�ere d��evaluer les radiotoxicit�es induites par les actinides

des pertes et de l�inventaire du RSF ���Th����U �a spectre �epithermique est de les comparer

globalement �a celles d�autres syst�emes bas�es sur d�autres combustibles�
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Fig� ���� ! Radiotoxicit�e des rejets et des inventaires d�actinides du RSF ���Th����U de r�ef�e


rence� compar�e �a di��erents cycles du combustible ����� apr�es ��� ans de production d��energie et

���� ans de d�ecroissance�

La �gure ���� donne les radiotoxicit�es �a �


 ans des rejets et de l�inventaire �nal� exprim�ees

en Sv�GWth� r�esultant de la production d��energie pendant les �

 ann�ees suivant le d�emarrage

du RSF ���Th����U� ainsi que de trois autres types de r�eacteurs� d�apr�es ��� � Les taux de pertes

au retraitement de tous les syst�emes mentionn�es sont comparables� Dans ces conditions� les

pertes du RSF sont apr�es �


 ans de d�ecroissance environ �



 fois moins radiotoxiques que

l�ensemble des d�echets g�en�er�es par un REP actuel� �

 fois moins radiotoxiques que les rejets

d�un r�eacteur U�Pu �a spectre rapide� et en�n encore �
 fois moins radiotoxiques que les rejets

d�un r�eacteur rapide �a support thorium� Les facteurs sur la radiotoxicit�e de l�inventaire �nal

sont un peu moindres �inventaire �nal du RSF environ �

 fois moins radiotoxique que celui du

RNR U�Pu� et � fois moins que celui du RNR Th�U��

La �gure ���� compare les memes syst�emes� en donnant l��evolution de la radiotoxicit�e de

leurs rejets �a l��equilibre� normalis�ee par GWth�an produit� La radiotoxicit�e des rejets du RNR

�a support thorium d�epasse apr�es environ �
� ans de refroidissement celle du RNR �a support

uranium� Au contraire� celle du RSF ���Th����U reste strictement d�ecroissante� Pour expliquer

cette di��erence� on repr�esente sur la �gure ���� les contributions �a la radiotoxicit�e totale des

rejets du RNR �a support thorium� compar�ee �a celle du RSF ���Th����U de r�ef�erence�

Aux cours des premi�eres ann�ees suivant le retraitement� les radiotoxicit�es totales des rejets

des deux syst�emes sont comparables� La premi�ere di��erence appara#t environ �


 ans apr�es
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Fig� ���� ! D�etail de la radiotoxicit�e des actinides rejet�es �a l��equilibre du RSF ���Th����U de

r�ef�erence� Les principaux noyaux intervenant sont mentionn�es�

le retraitement� et concerne la contribution du ��
Pa� plus faible dans le cas du RSF du fait

notamment d�une production r�eduite de ��
Pa par r�eaction �n��n� sur le ���Th �
�

� n��ssion

dans le RSF contre 
�

� n��ssion dans le r�eacteur rapide�� De �
� �a �
� ans apr�es le retraitement�

la radiotoxicit�e totale des rejets du r�eacteur rapide remonte� Cette remont�ee� caract�eristique de

la �li�ere thorium en r�eacteur �a combustible solide� correspond �a une croissance de l�activit�e

du ���Th� descendant du noyau p�ere ���U� Elle n�existe plus avec le RSF de r�ef�erence� dont

le retraitement en ligne att�enue d�un facteur �

 les rejets d�uranium au niveau de l��etape

pr�eliminaire de �uoration�

La �gure ���� donne �nalement le d�etail des contributions �el�ement par �el�ement des actinides

�a la radiotoxicit�e des rejets �a l��equilibre du RSF ���Th����U de r�ef�erence� Les contributions

dominantes sont les memes que celles du r�eacteur rapide au cours des premi�eres ann�ees suivant

le retraitement ����Pu�� ainsi qu�au del�a de �
� ans ����Np�� L����U domine toujours �egalement

�a �
� ans� mais se fait remplacer peu apr�es par le ���Pu�

� Impact �a court�terme de la d�ecroissance de l
���U
On vient de voir que le cycle thorium� tout particuli�erement en spectre �epithermique� pr�esente

de nets avantages par rapport au cycle uranium en termes de production d�actinides �a vie longue

et de radiotoxicit�e� Toutefois� la mise en �uvre du cycle thorium s�accompagne d�un risque

potentiel plus important pour le personnel charg�e de la manipulation du combustible que dans

le cas du cycle uranium� Le responsable en est le �	�Tl� situ�e au bout de la cha#ne de d�ecroissance

���



de l����U� qui �emet lors de sa d�esint�egration �� un gamma de ��� MeV avec une demi�vie de

��� min� Int�eressons nous �a la production d����U �a l��equilibre du RSF �etudi�e ici� Dans ce cas�

l����U est exclusivement produit par la capture du ��
Pa &

�n��� ��

��
Pa �� ���Pa �� ���U

��� j

Comme l�indique le bilan neutronique de l��equilibre �tableau ������ cette production se fait

au taux d�environ 
�

� noyau d����U par �ssion� pour un inventaire d����U de ��� kg� Avec un

r�eacteur ���Th����U �a combustible solide et spectre rapide� tel celui d�ej�a utilis�e pour compa�

raison ��� � l����U est �egalement produit par la r�eaction �n��n� sur l����U et son inventaire est�

�a puissance install�ee �egale� environ � fois plus important que dans le RSF� Du fait de taux de

r�eaction plus faibles sur les noyaux de la cha#ne de d�ecroissance de l����U� l�inventaire de �	�Tl

est �
 fois plus important que dans le RSF�

Par rapport �a un r�eacteur �a spectre rapide� le RSF �a mod�erateur graphite r�eduit donc

consid�erablement le risque �a court�terme caract�eristique du cycle thorium� li�e �a la d�ecroissance

de l����U� Notons en outre que ce risque est surtout pr�esent lors des phases de fabrication et de

recyclage du combustible� in�evitable avec un combustible solide classique� Le retraitement en

ligne utilis�e ici limite encore ce risque� le sel combustible �etant con�n�e dans son circuit et ne

n�ecessitant aucune op�eration directe de maintenance�

b � Tritium

Le tritium est un �emetteur �� de ���� ans de demi�vie� avec une �energie maximale �emise

relativement faible ����� keV�� En examinant les �evaluations du MSBR ��� � on note que seul le

lithium intervient signi�cativement dans la production de tritium� Les contributions de la �ssion

ternaire et de la r�eaction �n�t� sur le 
�F repr�esentent moins de �� du taux de production total

de tritium� Les deux seules r�eactions notables sont �Li�n�t� et �Li�n�nt� &

�Li $ n �� t $ �

�Li $ n �� n $ t $ �

Dans ��� � la production de tritium est �evalu�ee �a �� g�an par �Li�n�t�� et �a �� g�an par
�Li�n�nt�� soit une production totale de �
 g�an� Dans l�optique de r�e�evaluation du concept de

ce chapitre� nous nous proposons de recalculer cette production �a partir des bases de donn�ees

actuelles� Int�eressons nous dans un premier temps �a la contribution du �Li� dont la quantit�e en

c�ur �evolue rapidement au cours des premi�eres ann�ees suivant le d�emarrage� La �gure ���
 nous

montre en e�et qu�en � ans� l�inventaire de �Li est divis�e par � puis se stabilise� car r�eg�en�er�e en

���
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Fig� ���
 ! Evolution de l�inventaire de �Li et du taux de production de tritium associ�e�

partie par la r�eaction �Be�n� ��� Le taux de production de tritium r�esultant de cette �evolution

est pr�esent�e dans la partie inf�erieure de la �gure� et se stabilise rapidement �a �� g�an�

�Li�n� t� �Li�n� nt�

N �mol� � �barn� taux �g�an� N �mol� � �mbarn� taux �g�an�

t % 
 ���� ��� ��� ���� �
� ���� ����

t % � ans ���� �
� ���
 ���� �
� ���� ����

�equilibre ���� ���� ���� ���� �
� ���� ����

Tab� ���� ! Inventaires N � sections e�caces � et contributions �a la production de tritium du
�Li et du �Li pour le syst�eme de r�ef�erence� du d�emarrage �a l��equilibre�

Le �Li repr�esente plus de ������� du lithium et conserve donc un inventaire constant� L�en�

semble de nos r�esultats est r�esum�e par le tableau ����� Le taux de production total passe ainsi

d�environ ��
 g�an au d�emarrage �a une valeur d��equilibre de ��
 g�an� et ce au cours des �

premi�eres ann�ees de fonctionnement� On remarque que la valeur obtenue pour la production

par �Li�n�t� est proche de la valeur estim�ee par le projet MSBR� on trouve pour �Li�n�nt� une

valeur double� Cela peut s�expliquer par une modi�cation des donn�ees nucl�eaires du �Li� pour

lequel nous utilisons le �chier de la base JENDL ��� �evalu�e en ����� soit plus de �
 ans apr�es les

�etudes de l�ORNL� Le tritium produit est extrait du sel en moins d�une minute par le bullage

d�h�elium� et est stock�e dans un r�eservoir� Il est accompagn�e par l�hydrog�ene produit lors des

���



r�eactions �n�p� dans le sel au taux de � g�GWe�
�an�
� et en est chimiquement indissociable�

La quantit�e de tritium �a stocker �a l��equilibre est obtenue en divisant le taux de production du

tritium ��
 mol�an� par sa constante de temps de d�ecroissance ���� �
�� an�
�� soit environ

��
 moles qui s�accumulent en une cinquantaine d�ann�ees� Il faut donc stocker au bout de �
 ans

��
 moles de tritium auxquelles s�ajoutent �

 moles d�hydrog�ene� Dans les conditions normales

de temp�erature et de pression� ce stock occupe un volume d�une vingtaine de m��

A l��equilibre� la production instantan�ee de tritium par le MSBR correspond �a une activit�e

d�environ ��


 TBq�GWe�
�an�
� Dans un REP� du tritium est �egalement produit� par r�eaction

sur le bore et le deut�erium contenus dans l�eau du circuit primaire �rejets liquides�� La production

de tritium y est de l�ordre de �


 TBq�GWe�
�an�
 ��� � soit environ �
 fois moins que dans le

MSBR� Une solution pour r�eduire cet �ecart serait de diminuer la proportion de lithium dans le sel�

dont on a vu qu�il intervenait seul dans la production de tritium� Cette derni�ere reste toutefois

plus faible dans le MSBR que dans un r�eacteur de type CANDU� dont on estime la production

de tritium par capture sur le deut�erium de l�eau lourde mod�eratrice �a �

 


 TBq�GWe�
�an�


��� � Toutes ces productions industrielles de tritium sont relativement �elev�ees� compar�ees �a la

production naturelle de ��


 TBq�an r�esultant de l�interaction des rayons cosmiques avec

l�azote et l�oxyg�ene de l�air� Il convient toutefois de relativiser la di�cult�e de la gestion du

tritium� qui se r�esout du fait d�une demi�vie courte par un stockage restant herm�etique pendant

quelques dizaines d�ann�ees�

c � D�egradation du graphite

� Evaluation de la dur�ee de vie du graphite en c�ur

La principale pr�eoccupation du projet MSBR �a propos du graphite �etait sa stabilit�e dimension�

nelle� Une variation relative du volume maximale de �� peut tout au plus etre accept�ee� �xant

la marge dans laquelle doit se maintenir le rapport des volumes sel�graphite� La �gure ����

repr�esente les variations de quelques propri�et�es du graphite utilis�e dans les r�eacteurs RBMK

�a environ �

 K �volume V � module d��elasticit�e E� r�esistance thermique k� r�esistance �elec�

trique �� en fonction de la �uence des neutrons d��energie su�sante pour la cr�eation de dommages

�E � �
 keV�� Cette modi�cation des propri�et�es physiques du graphite ainsi que sa dilatation

���� �
�� g�cm���K�
� ne sont pas pris en compte par la suite dans les calculs d��evolution� Si on

s�int�eresse �a l��evolution de �V
V � on constate que dans un premier temps le graphite se contracte�

par fermeture progressive des microporosit�es� Au del�a de �
�� n�cm�� le graphite se dilate et

repasse par son volume initial lorsque la �uence atteint la valeur Fcrit de ��
 �
�� n�cm�� Cette

valeur d�e�nie �a �

 K est environ �
 fois plus faible �a �


 K ��� � Elle est associ�ee �a une dur�ee

d�irradiation qu�on d�e�nit comme �etant la �dur�ee de vie� du graphite en c�ur� Les �etudes de

l�ORNL se basant sur une �uence critique de ��
 �
�� n�cm� pour E � �
 keV estiment ainsi la

dur�ee de vie du graphite en c�ur �a � ans ��� �

��




Fig� ���� ! Evolution des propri�et�es physiques du graphite sous irradiation et d�etermination

d�une valeur critique Fcrit de la �uence �����

Pour �evaluer la dur�ee de vie du graphite dans les conditions d�irradiation du c�ur que nous

simulons� nous ne pouvons nous baser que sur ces �uences critiques concernant des graphites

de type nucl�eaire� Nous allons par cons�equent �evaluer des dur�ees de vie maximales pour le

graphite id�eal de densit�e maximale utilis�e dans nos simulations� A l��equilibre de notre syst�eme de

r�ef�erence� le �ux moyen est de ��
 �

� n�cm���s�
 �parmi lesquels ��� ont une �energie sup�erieure

�a �
 keV� dans les manches du c�ur� et de ��� �

� n�cm���s�
 �la proportion pr�ec�edente se

r�eduit �a ���� dans la structure hexagonale autour des manches�

On calcule ainsi dans ce cas que la dur�ee de vie moyenne du graphite dans les manches est

de � ans pour Fcrit % ��
 �
�� n�cm� et � ans pour Fcrit % ��
 �
�� n�cm�� La dur�ee de vie

moyenne du graphite dans la structure hexagonale est �a peine plus �elev�ee" � ans pour Fcrit %

��
 �
�� n�cm� et � ans pour Fcrit % ��
 �
�� n�cm�� Le libre parcours moyen des neutrons

dans le graphite du c�ur ���� cm� est en e�et proche de l��epaisseur de ��� cm des manches� et le

graphite des hexagones n�est donc que faiblement prot�eg�e� A titre de comparaison� le �ux moyen

dans le r�e�ecteur radial est de ��� �

� n�cm���s�
 avec une proportion de neutrons d��energie

sup�erieure �a �
 keV de ����� La dur�ee de vie th�eorique du graphite utilis�e s��el�eve ainsi �a ��
 ans

pour Fcrit % ��
 �
�� n�cm�� ce qui signi�e que les contraintes de stabilit�e dimensionnelle pour

ce mat�eriau peuvent etre oubli�ees �a cet endroit du r�eacteur�

L�endommagement relativement rapide et uniforme du graphite du c�ur n�ecessite son ex�

traction et son remplacement� C�est un inconv�enient majeur du spectre �epithermique par rapport

aux syst�emes mieux mod�er�es comme par exemple l�incin�erateur propos�e par C�Bowman dont le

spectre est r�eellement thermique� La dur�ee de vie du graphite est dans ce cas �evalu�ee �a �
 ans

���



dans les manches et jug�ee illimit�ee dans les hexagones qui subissent moins de �� des dom�

mages ��� � Un proc�ed�e possible de recyclage du mod�erateur graphite en �n de vie est propos�e

pour le concept AMSTER ��� � Bien que les r�esultats de cette �etude ne soient pas r�ejouissants�

il convient de ne pas sous�estimer les apports possibles de la physique des mat�eriaux �a ce pro�

bl�eme� Le graphite dense �a faible porosit�e peut pr�esenter une meilleure r�esistance aux dommages

neutroniques que les graphites nucl�eaires actuels servant de r�ef�erence� En outre� on peut envi�

sager une disposition du graphite en c�ur plus commode pour son retraitement� sous forme de

barreaux plongeant dans une cuve par exemple�

� Evaluation du taux de production de 
�C

Le 
�C est un �emetteur �� de ���
 ans de demi�vie� avec une �energie maximale �emise de

��� keV� Compte tenu des quantit�es importantes de 
�C et 
�C pr�esents dans le graphite au

d�emarrage� il est n�ecessaire d��evaluer son taux de production� A t % 
� la proportion molaire

c
��
� de 
�C dans le graphite est de ������ Au meme instant� la section e�cace moyenne �
�

de capture du 
�C est de 
�� mbarn dans le c�ur� et de ��� mbarn dans le r�e�ecteur radial�

Le spectre en �energie des neutrons dans le graphite ne change pratiquement pas� et on v�eri�e

que les sections e�caces moyennes de capture du 
�C restent constantes en cours d��evolution�

On suppose logiquement dans ce qui suit qu�il en est de meme pour celles du 
�C et du 
�C�

La production de 
�C se fait donc exclusivement par capture sur le 
�C� dont il s�agit �a pr�esent

d��evaluer les sections e�caces dans le c�ur et dans le r�e�ecteur� Le 
�C n�est en e�et pas

disponible dans les bases de donn�ees utilis�ees� D�apr�es ��� � on conna#t toutefois la valeur de la

section e�cace de capture �a 
�
�� eV du 
�C ���� mbarn� et du 
�C ���� mbarn�� On �evalue

ainsi la section e�cace moyenne �
� de capture du 
�C dans le c�ur �a ��� � 	��
��� � 
�� mbarn� et

dans le r�e�ecteur �a ��� � 
��
��� � 
�� mbarn� Toujours d�apr�es ��� � la section e�cace de capture

du 
�C est inf�erieure au �barn �a 
�
�� eV� et sera donc n�eglig�ee dans la suite�

En faisant l�hypoth�ese que la d�esint�egration du 
�C reste n�egligeable sur la premi�ere centaine

d�ann�ees� on peut �ecrire&

���������
dc	��t�
dt % �c
��t� �
�

dc	��t�
dt % c
��t� �
� � c
��t� �
�

dc	
�t�
dt % c
��t� �
�

avec &

! c
�� c
� et c
� les proportions molaires des trois isotopes du carbone dans le graphite

! �
� % �
�  et �
� % �
�  les taux de capture par noyau de 
�C et de 
�C

!  le �ux �a t % 
 ���� �

� n�cm���s�
 dans le c�ur� ��� �

� n�cm���s�
 dans le r�e�ecteur�

���



La r�esolution de ce syst�eme fournit l�expression de c
��t�� �a int�egrer pour obtenir c
��t�&

c
��t� % c
��
�e��	�t $ c
��
�
�
�

�
�� �
�
�e��	�t � e��	�t� ����
�

La �gure ���� montre l�augmentation des proportions molaires du 
�C et du 
�C dans le

graphite du c�ur et du r�e�ecteur� On v�eri�e que le taux de d�esint�egration du 
�C est n�egligeable

sur la p�eriode �etudi�ee de �

 ans� pendant laquelle on ne suppose aucun recyclage du graphite�

Dans le cas contraire� on aurait recours �a un stock double de graphite dont une moiti�e serait

retrait�ee pendant que l�autre serait utilis�ee dans le r�eacteur� Dans ce cas� les concentrations de

�C obtenues seraient r�eduites de moiti�e� mais la quantit�e totale produite serait la meme�

0 25 50 75 100
temps (annees)

1.1

1.15

1.2

1.25

1.3
proportion molaire de C 13 (%)

coeur
reflecteur

0 25 50 75 100
temps (annees)

0

2.5

5

7.5

10
proportion molaire de C 14 (ppm)

Fig� ���� ! Evolution estim�ee des proportions molaires de 
�C et de 
�C dans le graphite du

c ur et du r�e�ecteur�

Apr�es �

 ans de fonctionnement� la proportion molaire de 
�C est de ����� dans le c�ur et

de ����� dans le r�e�ecteur� Le 
�C n�est alors pr�esent qu��a l��etat de traces ���� ppm dans le c�ur

et ��� ppm dans le r�e�ecteur�� Les activit�es correspondantes sont ��� �
� Bq�g et 
�� �
� Bq�g� �a

comparer �a 
��� Bq�g� activit�e du 
�C pr�esent dans le graphite naturel� Compte tenu du volume

total de graphite utilis�e dans le c�ur ����� m�� et le r�e�ecteur ����� m��� on �evalue l�activit�e

moyenne du 
�C �a ��� TBq�GWe�
�an�
� A titre de comparaison� un REP produit �egalement

du 
�C par la r�eaction 
�O�n� ��� �a raison de 
�� TBq�GWe�
�an�
 ��� � En ����� les rejets

annuels de 
�C de l�usine de la Hague �etaient ainsi estim�es �a �
 TBq� A l�inverse� un r�eacteur

graphite�gaz de type Magnox produit une activit�e de 
�C de ��� TBq�GWe�
�an�
� soit plus du

double que le RSF� Un autre ordre de grandeur int�eressant est le taux de production naturelle

par interaction des rayons cosmiques dans l�atmosph�ere d�environ �


 TBq�an� Le facteur de

���



dose du 
�C �etant de ��� �
�
	 Sv�Bq� on �evalue la radiotoxicit�e qu�il g�en�ere dans le cas d�un

RSF �a environ �

 Sv�GWth�
�an�
 �


 ans apr�es le retraitement� soit environ �
 fois moins

que les actinides rejet�es�

�	�	� Coe�cients de temp�erature

Le but est ici de pr�esenter les coe�cients de temp�erature obtenus pour le syst�eme de r�ef�erence

au d�emarrage et �a l��equilibre� Comme pour le RSF �a sels chlorures du chapitre pr�ec�edent� ces

coe�cients sont calcul�es en supposant les modi�cations associ�ees instantan�ees� Les coe�cients

obtenus sont des indicateurs int�eressants �a comparer� d�e�nissant des limites dans la mesure o�u�

en r�ealit�e� un r�echau�ement du sel se fait en quelques secondes et un r�echau�ement du graphite

en quelques minutes voire quelques heures�

a � M�ethodes de calcul

Le principe de calcul des coe�cients de temp�erature� bas�e sur la di��erence entre le keff

obtenu pour la g�eom�etrie modi��ee et le keff de r�ef�erence� a d�ej�a �et�e pr�esent�e au chapitre pr�e�

c�edent sur l�exemple du r�eacteur U�Pu� Toutefois� l�utilisation du graphite comme mod�erateur

impose une m�ethode de calcul sp�eci�que� du fait de l�in�uence de la temp�erature sur la di�u�

sion des neutrons thermiques� Dans tous nos calculs d��evolution� nous utilisons en e�et le �chier

sp�ecial pour la di�usion des neutrons thermiques dans le graphite �a �

 K fourni par la base

ENDF�B�VI� faute d�avoir pu l�obtenir �a �

 K� Les coe�cients li�es au r�echau�ement du sel

��Doppler� et �sel�� �etant calcul�es entre �

 et ��

 K� il est n�ecessaire de calculer l�in�uence

du r�echau�ement du graphite sur la r�eactivit�e sur le meme intervalle de temp�erature� Pour ce

faire� nous avons e�ectu�e pour chaque �etude deux calculs de r�ef�erence du keff " l�un utilisant

le �chier de donn�ees de di�usion des neutrons thermiques dans le graphite �a �

 K� l�autre �a

�


 K� Pour le calcul du coe�cient �graphite� et �total�� nous utilisons alors comme valeur de

r�ef�erence du keff �a �

 K la moyenne des deux valeurs ainsi obtenues� Entre�temps� nous avons

appris �a calculer le �thermal data �le� du graphite �a toutes les temp�eratures �a l�aide de NJOY

et d�un exemple d�utilisation de son module LEAPR ��� � Nous avons alors v�eri��e sur l�exemple

du cas de r�ef�erence �a l��equilibre que les coe�cients obtenus par les deux m�ethodes �moyenne

de �

 et �


 K ou �chier calcul�e pour �

 K� sont les memes �a 
�� pcm�K pr�es� qui est la

pr�ecision que l�on se �xe comme au chapitre pr�ec�edent pour limiter les temps de calcul�

Les autres coe�cients ne faisant pas intervenir de variation de temp�erature du graphite sont

eux calcul�es par rapport au keff utilisant le �thermal data �le� du graphite �a �

K� Nous avons

v�eri��e sur le meme exemple du cas de r�ef�erence �a l��equilibre qu�avec le �thermal data �le� du

graphite �a �


K� les memes valeurs sont obtenues �a 
�� pcm�K pr�es�

���



description coef� de dilatation coe�cients de temp�erature �pcm�K�

du syst�eme �g�cm���K�
� Doppler densit�e sel graphite total

MSBR ���� �
�� ���� $
�� �	� $��� �	�

AMSTER ���� �
�� ���� $��
 �	� $��� ��	�

FLiBe thorium

r�ef�erence ���� �
�� ���� $��
 �	� $��� ��	�

t % 


FLiBe thorium

r�ef�erence ���� �
�� ���� $��� �	� $��� ��	�

�equilibre

Tab� ���� ! Coe�cients de temp�erature du RSF �Th�UF� de r�ef�erence� compar�es �a ceux des

�etudes MSBR et AMSTER�

Le tableau ���� pr�esente les valeurs obtenues pour le cas du syst�eme de r�ef�erence au d�emar�

rage et �a l��equilibre� Ces coe�cients sont compar�es �a ceux �evalu�es par les �etudes des projets

MSBR et AMSTER �version ���Th����U �a deux zones�� La principale anomalie� qui ne peut

etre li�ee aux seules di��erences dans les donn�ees utilis�ees� concerne le coe�cient total annonc�e

dans le projet MSBR� le seul �a etre nettement n�egatif ��
�� pcm�K�� Le coe�cient �el�ementaire

responsable de cette valeur est clairement� par comparaison aux autres valeurs du tableau� celui

de �densit�e� �$
�� au lieu de $��
 pcm�K pour notre �etude et pour l��etude AMSTER�� Nous

proposerons dans l�analyse de ce coe�cient une explication de cet �ecart�

b � Etudes des principales contributions

Il s�agit ici d�analyser les trois coe�cients de temp�erature �el�ementaires �Doppler� densit�e

et graphite� obtenus pour l�exemple simple du syst�eme de r�ef�erence au d�emarrage� Les sections

e�caces de �ssion et de capture du ���Th et de l����U obtenues dans ces trois cas sont compar�ees

aux valeurs de r�ef�erence dans le tableau ����� Ces valeurs moyennes des sections e�caces vont

nous aider dans l�analyse des e�ets �el�ementaires de la temp�erature sur la r�eactivit�e�

�barn� r�ef�erence Doppler densit�e graphite

�ssion ���Th 
�

�� 
�

�� 
�

�� 
�

��

�ssion ���U ���� ���
 �
�� ����

capture ���Th ���
 ���� ���� ����

capture ���U ���� ���
 ���� ����

Tab� ���� ! Sections e�caces moyennes �barn obtenues pour chaque calcul de contribution �a la

variation de la r�eactivit�e et compar�ees au cas de r�ef�erence� �a t � ��
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� Doppler
Le r�echau�ement du sel� sans modi�cation de la densit�e� entra#ne une diminution de la r�eacti�

vit�e par �elargissement Doppler des r�esonances de capture du ���Th� pr�esent en grande quantit�e

dans le sel� Ce sont les premi�eres r�esonances� apparaissant �a partir d�une vingtaine d�eV ���

gure ������ qui vont jouer le plus grand role dans la diminution de la r�eactivit�e� La partie

sup�erieure du graphe de la �gure ���� repr�esente la section e�cace de capture du ���Th autour

de �� eV� c�est �a dire au niveau de sa premi�ere grande r�esonance� telle qu�elle est d�e�nie dans la

base de donn�ees ENDF�B�VI� L�e�et d�autoprotection de cette r�esonance est particuli�erement

visible sur le spectre moyen dans le sel combustible ��gure ������ On v�eri�e que la section e�cace

est plus �etal�ee �a ��

 K� la valeur int�egr�ee totale restant constante�
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Fig� ���� ! Sections e�caces du ���Th et de l����U entre ���� et ��� eV�

Cet �elargissement augmente la probabilit�e de capture dans la �trappe� que constitue la r�eso�

nance ainsi �elargie pour les neutrons en cours de ralentissement� La partie inf�erieure du graphe

de la �gure ���� repr�esente les �ux obtenus dans le syst�eme de r�ef�erence �a t % 
 pour T % �

 et

��

 K� Leur comparaison montre bien que l��etalement de la section e�cace att�enue l�autopro�

tection au centre de la r�esonance� tandis que le �ux diminue sur les bords� L�e�et n�egatif qui en

r�esulte est de ���� pcm�K au d�emarrage �tableau ������ A titre de comparaison� l�e�et Doppler

apport�e par l����U �premi�ere r�esonance �a ��� eV� est compris entre �� et �� pcm�K en spectre

thermique et entre �� et �� pcm�K en spectre rapide ��� �

���



21.0 21.5 22.0 22.5
energie (eV)

10
11

10
12

10
13

10
14

flu
x 

(n
.c

m
−

2.
s−

1 
pa

r 
u.

 d
e 

le
th

ar
gi

e)

T = 900 K
T = 1200 K

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

se
c.

 e
ff.

 d
e 

ca
pt

ur
e 

du
 T

h2
32

 (
ba

rn
)

Fig� ���� ! Section e�cace de capture du ���Th et �ux au d�emarrage du syst�eme de r�ef�erence

autour de �� eV� pour deux temp�eratures du sel combustible sans modi�cation de la densit�e�

� Densit�e
L�augmentation de temp�erature� suppos�ee instantan�ee� de �

 �a ��

 K fait ici passer la densit�e

du sel de ��� �a ��� g�cm�� et la concentration atomique de ��� �
�� �a ��� �
�� at�cm�� tandis

que la section e�cace moyenne de di�usion des neutrons dans le sel du c�ur reste sensiblement

constante ����� barn�� Le libre parcours moyen des neutrons dans le sel du c�ur passe ainsi de

��� cm pour �

 K �a ��� cm pour ��

 K� le libre parcours moyen dans le graphite du c�ur

restant �egal �a ��� cm� Ceci a pour e�et de donner plus de poids �a la mod�eration des neutrons dans

le graphite et donc d�adoucir le spectre� La modi�cation des sections e�caces du tableau ����

illustre cette �thermalisation� du spectre qui rend sur�critique la masse d����U en c�ur� juste

critique �a �

 K� A l��equilibre du syst�eme ���Th����U consid�er�e� le coe�cient de temp�erature li�e

�a cet e�et de densit�e est plus grand ���� au lieu de ��
 pcm�K �a t % 
� du fait d�un inventaire

�ssile plus important�

La valeur plus faible du coe�cient �densit�e� fournie par le projet MSBR �tableau ����� peut

s�expliquer par le traitement en homog�ene de la di�usion des neutrons dans le c�ur� utilisant

des mat�eriaux �ctifs tenant compte des di��erentes proportions de sel en c�ur ��
 � Ce faisant�

les codes de l��epoque minimisaient l�e�et de la diminution de la densit�e du sel sur la r�eactivit�e

qui est essentiellement spatial� r�esultant comme nous l�avons vu de la comp�etition entre di�usion

dans le sel et di�usion dans le graphite�
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� Graphite
Lorsqu�un gaz parfait monoatomique est mis dans une enceinte �a temp�erature T � il tend vers

un �etat d��equilibre caract�eris�e par une r�epartition dite maxwellienne d��energie ��� � Dans cette

distribution� l��energie moyenne vaut �
�kT � o�u k est la constante de Boltzman� Des neutrons de

basse �energie qui di�usent dans du graphite suivent relativement bien cette loi� leur spectre

maxwellien se d�ecalant vers les �energies plus �elev�ees lorsque la temp�erature augmente �partie

sup�erieure du graphe de la �gure ������

10
−2

10
−1

10
0

10
1

energie (eV)

10
1

10
2

10
3

se
ct

io
n 

ef
fic

ac
e 

(b
ar

n)

10
13

10
14

10
15

flu
x 

(n
.c

m
−

2.
s−

1)

Tgraphite = 900 K
Tgraphite = 1200 K

fission 233 U

capture 232 Th
ponderee (x 70)

Fig� ���� ! Spectres moyens dans le graphite du c ur pour T � ��� et ���� K� et sections

e�caces dominantes ��ssion de l����U et capture du ���Th entre ���� et ��
 eV�

En r�egle g�en�erale� le r�echau�ement du mod�erateur graphite induit une augmentation de la

r�eactivit�e avec du plutonium� et une diminution avec de l�uranium enrichi ��� � Dans notre cas

du cycle thorium r�eg�en�erateur en spectre thermique� ce sont les sections e�caces des r�eactions

dominantes� �a savoir la �ssion de l����U et la capture du ���Th� qui d�eterminent la variation de

r�eactivit�e� La condition de r�eg�en�eration explique que la section e�cace de capture du ���Th�

pond�er�ee par le rapport valant environ �
 de l�inventaire de ���Th sur celui d����U� soit proche

de la section e�cace de �ssion de l����U �partie inf�erieure du graphe de la �gure ������ Avec la

base ENDF�B�VI utilis�ee� comme avec la base JENDL ���� on constate qu��a partir de 
�� eV et

jusqu��a sa premi�ere r�esonance situ�ee �a environ � eV� la section e�cace de �ssion de l����U voit

sa pente ralentir� tandis que celle de la section e�cace de capture du ���Th reste inchang�ee� En

d�ecalant la partie thermique du spectre vers cette r�egion� le r�echau�ement du graphite favorise

ainsi la �ssion de l����U par rapport �a la capture du ���Th� ce qui provoque une augmentation

de r�eactivit�e qu�on �evalue �a ��� pcm�K pour l��etat initial�
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��� Le point sur notre r�e�evaluation du projet MSBR

Ce chapitre constitue une premi�ere approche du concept de RSF �a mod�erateur graphite et

support thorium� Nous nous sommes inspir�es du projet MSBR pour d�e�nir un syst�eme de r�ef�e�

rence� d�une puissance de ��

 MWth� qui nous a permis de comprendre les points essentiels du

fonctionnement de ce type de r�eacteur� Le sel combustible retenu a pour composition molaire

�
�
� LiF � ���� BeF� � ���� �Th$U�F�� et repr�esente environ �
� du volume du c�ur� Le

retraitement en ligne est bas�e sur les �etapes successives de �uoration�r�einjection de l�uranium�

d�extraction�r�einjection des actinides �avec d�ecroissance hors �ux du ���Pa en ���U�� et d�ex�

traction ultime des produits de �ssion les plus neutrophages �terres rares�� Nous avons �etudi�e la

mise �a l��equilibre de ce syst�eme d�emarr�e en ���Th����U� en v�eri�ant les valeurs choisies pour la

composition du sel et sa proportion volumique en c�ur�

Le mod�erateur graphite permet d�obtenir dans le sel combustible un spectre de type �epi�

thermique� qui contribue aux faibles inventaires caract�erisant l��equilibre ���� t d�uranium dont

��� t d����U� et ��
 kg de transuraniens�� Par une extraction rapide des produits de �ssion et

du ���Pa� le retraitement en ligne minimise l�inventaire de ces derniers �respectivement ��
 kg

et �� kg �a l��equilibre�� et rend possible la surg�en�eration� Le taux de r�eg�en�eration se stabilise �a

��
��� soit une production annuelle de �� kg d����U et un temps de doublement de �� ans� Nous

avons par ailleurs retrouv�e les avantages du cycle thorium en termes de radiotoxicit�es induites

par les actinides� Apr�es �


 ans de d�ecroissance� �a production d��energie et taux de pertes au

retraitement �egales� les rejets cumul�es en actinides sont environ �
 


 fois moins radiotoxiques

que ceux d�un REP� Ce facteur est ramen�e �a �

 par rapport �a un r�eacteur rapide �a support

uranium� et �a �
 par rapport �a un r�eacteur rapide �a support thorium�

Notre �etude compl�ete de l��equilibre a mis en �evidence quelques points durs� La production de

tritium est ainsi environ �
 fois plus �elev�ee que celle d�un REP� meme si elle reste � fois moindre

que celle d�un CANDU� Le graphite du c�ur subit des dommages neutroniques importants� et

doit etre recycl�e tous les � ans environ� En�n� le coe�cient de temp�erature total est l�eg�erement

positif� du fait de l�e�et d�efavorable du r�echau�ement du graphite sur la r�eactivit�e� ce qui prive

le syst�eme d�une suret�e v�eritablement intrins�eque� Le syst�eme de r�ef�erence caract�eris�e dans ce

chapitre s�est donc r�ev�el�e tr�es int�eressant du point de vue de son cycle du combustible� mais

r�eclame certaines adaptations a�n de r�epondre pleinement �a tous les crit�eres d�une production

durable d��energie nucl�eaire� Les �etudes men�ees par EDF dans le cadre du projet AMSTER vont

dans ce sens� en envisageant notamment la simpli�cation du retraitement en ligne� Dans ce qui

suit� nous allons tester di��erentes options sur le c�ur et le retraitement en ligne� susceptibles

de rendre ce type de r�eacteur plus sobre� plus propre� et plus sur�
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Chapitre �

Exploration des potentialit�es de la

�li�ere �Th�U�F�

A partir du concept t�emoin d�ecrit dans le chapitre pr�ec�edent� nous souhaitons contraindre

�a pr�esent les limites du concept prometteur de r�eacteur �a sels fondus et �a retraitement continu

en cycle thorium� Pour ce faire� nous allons �etudier l�e�et de di��erents proc�ed�es relevant soit de

la physique du c�ur� soit du retraitement en ligne� Les apports de ces proc�ed�es seront �evalu�es

�a l�aune des trois crit�eres exigibles d�une production durable d��energie nucl�eaire� �a savoir la

sobri�et�e� la propret�e et en�n la suret�e�

	�� Marges de man�uvre sur l��economie de neutrons

L�objectif est ici de tester ce que peuvent apporter des modi�cations de la neutronique ou

du retraitement en ligne du syst�eme aux performances surg�en�eratrices du r�eacteur� L�e�et de

chaque modi�cation est �etudi�e s�epar�ement sur le syst�eme de r�ef�erence�

�	�	� Etude d
e�ets neutroniques favorables �a la surg�en�eration

Les premi�eres modi�cations abord�ees concernent les principales caract�eristiques du c�ur�

Par comparaison aux options du syst�eme de r�ef�erence� nous �etudions ici l�in�uence de la taille

des canaux� de la composition du sel et de la puissance totale sur la surg�en�eration�

a � Modication de la taille des canaux

� Int�er�et d
une zone fertile p�eriph�erique
Dans tout ce travail� il n�est question que d�un circuit unique de sel combustible� La possibilit�e

de faire circuler dans le meme c�ur deux circuits distincts de sel� b�en�e�ciant chacun d�un

retraitement appropri�e� est �ecart�ee car jug�ee trop complexe� Avec un circuit unique de sel� il

���



reste n�eanmoins possible d�am�enager dans le c�ur des zones� se distinguant par le diam�etre des

canaux et donc la proportion volumique de sel� Pour simpli�er l��etude� on se limite �a deux zones &

l�une sous�mod�er�ee et l�autre sur�mod�er�ee par rapport �a la zone unique du syst�eme de r�ef�erence

�canal de �� cm de diam�etre soit une proportion volumique de sel de �
����� On choisit pour

la zone sous�mod�er�ee �qu�on quali�era d�esormais de fertile� car favorisant les captures dans le

domaine �epithermique� autrement dit dans le thorium� un canal de �� cm de diam�etre� et pour

la zone sur�mod�er�ee un canal de �� cm de diam�etre� soit des proportions volumiques de sel de

respectivement ����� et ������ valeurs encadrant bien les �
��� de r�ef�erence� Ceci �etant d�e�ni�

deux possibilit�es se pr�esentent" placer la zone fertile au centre du c�ur ou en p�eriph�erie� On

s�attend a priori �a ce que cette derni�ere con�guration soit la plus favorable �a la surg�en�eration

dans la mesure o�u elle doit permettre une meilleure utilisation par le thorium des neutrons

�epithermiques du graphite avant leur fuite� On d�ecide n�eanmoins d��etudier les deux possibilit�es

�a dimensionnement et volume de sel comparables� Cette contrainte �xe pour chaque syst�eme

la r�epartition du nombre total de canaux dans chaque zone ��gure ����� Pour le syst�eme �a

zone fertile p�eriph�erique� les ��� canaux se r�epartissent en ��� petits canaux au centre et ���

gros canaux �a l�ext�erieur� ce qui donne le meme volume total que le syst�eme de r�ef�erence �a zone

unique ����� m��� Pour l�autre syst�eme� �
� gros canaux sont au centre et ��� petits �a l�ext�erieur

�volume total de sel de ���� m��� Le volume de sel en c�ur dans chaque zone constitue une cellule

distincte d��evolution pour REM� pour laquelle on calcule �ux et sections e�caces moyennes�

Fig� ��� ! C ur �a zone fertile p�eriph�erique ��a gauche et c ur �a zone fertile centrale�

Le tableau ��� montre qu�il existe� au d�emarrage� une nette di��erence pour le syst�eme �a

zone fertile p�eriph�erique entre les sections e�caces moyennes des deux zones du c�ur� A titre

de comparaison� nous avons indiqu�e les valeurs calcul�ees dans les memes zones pour le syst�eme

de r�ef�erence� la taille des canaux �etant dans ce cas la meme dans les deux zones�
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zone unique �r�ef�erence� zone fertile p�eriph�erique zone fertile centrale

centre p�eriph�erie centre p�eriph�erie centre p�eriph�erie

�ssion ���Th 
�

�� 
�

�
 
�

�� 
�

�� 
�

�� 
�

��

�ssion ���U ���� ���� �
� ���� ���� ����

capture ���Th ���
 ���� ���� ���� ���� ����

capture ���U ��� �
�
 ���
 ��� ��
 ����

Tab� ��� ! Sections e�caces moyennes �barn en c ur obtenues �a t � � pour les con�gurations

�a zone fertile p�eriph�erique et centrale� compar�ees au cas de r�ef�erence�

r�eaction noyau�zone zone unique zone fertile zone fertile

�r�ef�erence� p�eriph�erique centrale

���Th 
�

� % %

fission ���U ����� 
���� 
����

autres U 
�
�� 
�
�� 
�
��

trans�U 
�
�� 
�
�� 
�
��

�n� �n� Be $ Th 
�
�� % %

Li $ Be $ F 
�
�� 
�
�� %

PF 
�
�� % %
���Th ���	� ��
�� 
����

�n� �� ��
Pa 
�

� % %
���Pa ����� 
�

� 
�

�
���U ����� 
��
� 
��
�

autres U 
���� 
���� 
����

trans�U 
�
�� 
�
�� 
�
�


�n� �� Li $ Be $ F 
�
�� % %

�n� p� 
�F 
�

� % %

�n� �� c�ur 
�
�� % 
�
�


graphite r�e�ecteurs 
�
�
 % 
�
�


�n� �� �echangeur 
�
�� % 
�
��

B�C �
	B� enceinte 
�

� % 
�

�

fuite � 
�


 % %

total � ����� % %

Tab� ��� ! Consommations de neutrons �n��ssion �a l��equilibre du RSF �Th�UF�� pour trois

con�gurations de c ur �	�� signi�e que la valeur est inchang�ee par rapport au cas de r�ef�erence�

���



Le calcul complet de l��evolution des deux syst�emes possibles �a deux zones nous permet de

comparer la description neutronique de leur �equilibre �a celle du syst�eme de r�ef�erence� qui fait

o�ce d�interm�ediaire� Par rapport �a l��equilibre de r�ef�erence �tableau ������ les termes totaux de

cr�eation et de capture de neutrons restent inchang�es� Seules sont modi��ees les r�epartitions des

�ssions� des captures et des autres r�eactions parasites� ce que fournit le tableau ����

Le bilan complet du cas �a zone fertile p�eriph�erique nous montre que les captures sur l�uranium

et les transuraniens sont r�eduites et que les autres absorptions parasites �graphite et B�C�

restent inchang�ees� am�eliorant la surg�en�eration par rapport au cas de r�ef�erence� A l�inverse�

placer les plus petits canaux en p�eriph�erie provoque une augmentation des fuites hors du c�ur

et donc des absorptions parasites� ce qui rend le syst�eme sous�g�en�erateur� Pour bien analyser

ces modi�cations de la r�eg�en�eration de l����U� la �gure ��� d�etaille pour chaque syst�eme les taux

de �ssion et de capture zone par zone" centre �zone �a�� et p�eriph�erie �zone �b�� du c�ur� reste

du circuit �zone �c��� Les proportions molaires des noyaux sur l�ensemble des transthoriens sont

d�etaill�ees de la meme fa	con� tandis que les taux de d�esint�egration et d�extraction ne sont donn�es

que pour l�ensemble du sel�

A partir de ces donn�ees� on �evalue le taux de r�eg�en�eration ��ctif� �r de chaque zone� assorti

de la proportion au� des absorptions dans l����U �tableau ����� Le taux de r�eg�en�eration e�ectif de

chaque syst�eme peut ainsi se calculer comme une combinaison lin�eaire des taux de r�eg�en�eration

par zone� Ce d�etail permet de mieux comprendre notamment l�apport de la zone fertile p�eriph�e�

rique� qui se distingue par un taux de r�eg�en�eration su�samment �elev�e pour l�emporter sur la

diminution de sa contribution �a l�absorption de l����U� Cela revient �a une meilleure r�epartition

des taches entre la zone centrale charg�ee surtout de produire la puissance et la zone p�eriph�erique

mieux adapt�ee �a la production d����U�

description zone centrale a zone p�eriph� b reste circuit c �r circuit

du syst�eme au� ��� �r au� ��� �r au� ��� �r complet

zone unique �r�ef�erence� ���� ����� ���� ��

� ��� ���

 �	���

zone fertile p�eriph�erique ���� 
���
 ���� ����� ��� ����� �	���

zone fertile centrale ���
 ����
 ���� 
���� ��� ����� �	���

Tab� ��� ! Proportion au� des absorptions de l�
���U et taux de r�eg�en�eration �r zone par zone�

pour les trois con�gurations de c ur �etudi�ees�

Am�enager des zones de mod�erations di��erentes modi�e �egalement le pro�l radial du �ux et

ce faisant la r�epartition de la puissance dans le c�ur� La �gure ��� montre que la con�guration �a

zone fertile p�eriph�erique fait doubler la puissance volumique centrale� et donc le facteur de forme�

par rapport au cas de r�ef�erence� Les taux d�endommagement du graphite des manches� exprim�es

en dpa� pr�esentent des pro�ls similaires �a ceux des puissances volumiques correspondantes� meme
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U233
(8.3 + 15.5 + 29.5)

213

U234
(3.6 + 6.9 + 13.2)

79 + 29 + 1

1 + 0 + 0

U235
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Fig� ��� ! Repr�esentation �N�Z de la r�eg�en�eration de l����U �a l��equilibre du RSF de r�ef�erence�

du RSF �a zone fertile p�eriph�erique et du RSF �a zone fertile centrale� La zone a est la zone

centrale du c ur� la zone b la zone p�eriph�erique et la zone c le reste du sel combustible�
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si les �ecarts sont att�enu�es car seuls les neutrons d��energie sup�erieure �a quelques dizaines de keV

interviennent� On constate cependant que dans la con�guration �a zone fertile p�eriph�erique�

l�endommagement du graphite au centre du c�ur est sup�erieur de �
� �a celui dans le cas de

r�ef�erence� ce qui r�eduit d�autant la dur�ee de vie de ce graphite�
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Fig� ��� ! R�epartition radiale de la puissance volumique et du taux de dommages dans le graphite

selon la con�guration du c ur�

description coe�cients de temp�erature �pcm�oC�
�

du syst�eme Doppler densit�e sel graphite total

FLiBe thorium

r�ef�erence ���� $��� �	� $��� ��	�

�equilibre

FLiBe thorium

zone fertile p�eriph�erique ���� $��� �	� $��� ��	�

�equilibre

FLiBe thorium

zone fertile centrale ���
 $��� �	� $
�� �	�

�equilibre

Tab� ��� ! Coe�cients de temp�erature des con�gurations �a deux zones �etudi�ees� �a l��equilibre�

Le tableau ��� compare les coe�cients de temp�erature �a l��equilibre des deux con�gurations

aux valeurs de r�ef�erence� Les coe�cients �sel� et �total� restent inchang�es pour le syst�eme �a zone

fertile p�eriph�erique� la diminution du coe�cient de densit�e �etant compens�ee par l�a�aiblissement

de l�e�et Doppler� Le syst�eme �a zone fertile centrale pr�esente au contraire l�avantage int�eressant
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d�un coe�cient total largement n�egatif� Cette con�guration augmente le role du sel en c�ur en

pla	cant au centre les gros canaux� ce qui explique �a la fois le renforcement de l�e�et Doppler et

la diminution de la contribution du graphite�

� Autoprotection spatiale du sel dans les canaux

Dans le cas de r�ef�erence� le rayon du canal central unique de ��� cm repr�esente plus du double

du libre parcours moyen dans le sel ���� cm�� Il est alors l�egitime de se demander dans quelle

mesure le sel au centre des canaux est prot�eg�e du �ux� et comment cela se traduit sur l�inventaire

�ssile n�ecessaire pour d�emarrer� Une �etude du RSF �a spectre thermique propos�e par C� Bowman

pour l�incin�eration du plutonium nous donne un exemple d�in�uence notable de l�autoprotection

spatiale du sel dans les canaux sur la neutronique du c�ur� Le remplacement de chaque canal

central par � canaux plus petits� �a volume total de sel constant� se traduit dans ce cas par

une augmentation de la r�eactivit�e de �


 pcm environ� �a inventaire �ssile �x�e ��� � On d�ecide

d�appliquer cette m�ethode d��evaluation de l�autoprotection du sel au syst�eme de r�ef�erence� le

rayon de chaque petit canal valant ���p
�

soit environ ��� cm ��gure ����� Les sept canaux sont

maintenus �a l�int�erieur de la manche de r�ef�erence� a�n de conserver �a cette con�guration la meme

compacit�e et donc ne pas augmenter les fuites�

Fig� ��� ! Eclatement du canal unique du c ur de r�ef�erence en � canaux� �a volume total constant�

Au d�emarrage du syst�eme de r�ef�erence dont les hexagones du c�ur ont tous �et�e remplac�es

par des hexagones �a sept canaux� on constate �a concentration identique en ���U une chute de la

r�eactivit�e de �


 pcm �keff % 
����� 
�

��� Pour r�etablir la criticit�e� l�inventaire initial d����U

de ���� t doit etre augment�e de �
 kg� Nous allons dans la suite montrer que cette di��erence avec

le cas du RSF �a support inerte et spectre thermique de C� Bowman s�explique essentiellement

par le caract�ere �epithermique du spectre dans notre syst�eme de r�ef�erence�

���



�barn� r�ef�erence � canaux

�ssion ���Th 
�

�� 
�

��

�ssion ���U �
�� ����

capture ���Th ���� ����

capture ���U ��� �
��

Tab� ��� ! Sections e�caces moyennes �barn dans le sel des canaux obtenues �a t � � pour la

con�guration �a � canaux� compar�ees au cas de r�ef�erence�

Les principales sections e�caces moyennes intervenant au d�emarrage du tableau ��� montrent

que cette baisse de r�eactivit�e s�accompagne d�un adoucissement global du spectre dans le sel� Cet

e�et global ne peut pas expliquer la di��erence de r�eactivit�e observ�ee entre les deux con�gurations�

�a concentration identique d����U� Pour mieux analyser les modi�cations de spectre li�ees �a la

redistribution g�eom�etrique du sel en c�ur� on repr�esente le rapport des �ux dans le graphite du

c�ur d�une part� et dans le sel des canaux d�autre part ��gure �����
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Fig� ��� ! Rapports des �ux au d�emarrage du syst�eme de r�ef�erence entre la con�guration �a sept

canaux et celle �a canal unique par manche� dans le graphite du c ur et dans le sel des canaux�

Le cas du graphite� qui pr�esente un franc durcissement de son spectre� est le plus facile

�a interpr�eter� Les neutrons de �ssion� produits �a une �energie d�environ � MeV dans le sel� en

sortent sans y etre absorb�es plus facilement dans le cas des petits canaux� Le transfert d�une

partie de ces neutrons de haute �energie du sel vers le graphite adoucit le spectre dans le sel�

comme le montre le rapport des �ux dans les canaux pour les �energies sup�erieures au keV�
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Fig� ��� ! Rapport des taux d�absorption dans le sel des canaux au d�emarrage entre la con�gu
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Les neutrons rapides ayant quitt�e le sel ralentissent dans le graphite� puis retournent dans

le sel o�u ils sont �nalement absorb�es� D�apr�es la �gure ���� le �ux dans le sel des neutrons

�epithermiques d��energies inf�erieures au keV est plus �elev�e dans la con�guration �a � canaux� du

fait d�un retour plus important des neutrons ralentis dans le graphite� Pour les �energies inf�erieures

�a l�eV� le niveau de �ux dans le sel reste inchang�e� l�exc�edent de neutrons �epithermiques ayant

�et�e absorb�e avant leur thermalisation�

La �gure ��� nous montre comment sont e�ectivement absorb�es les neutrons dans le sel� en

fonction de leur �energie� La r�egion �epithermique se caract�erise par de nombreuses r�esonances�

domin�ees par les premi�eres r�esonances de capture du ���Th situ�ees �a une vingtaine d�eV� En

calculant le rapport du taux d�absorption dans le sel dans la con�guration �a � canaux sur celui

de r�ef�erence ��gure ����� on constate que� comme le �ux� le taux d�absorption est plus important

dans la r�egion �epithermique pour la con�guration �a � canaux� Ceci s�explique par le retour plus

important de ces neutrons dans le sel� mais aussi par un e�et d�autoprotection g�eom�etrique du

centre des canaux r�eduit par rapport �a la con�guration �a canal unique� La r�egion �epithermique

�etant domin�ee par la capture du ���Th� cette augmentation du taux d�absorption explique la

baisse de r�eactivit�e calcul�ee pour la con�guration �a � canaux�

b � Remplacement du BeF� par NaF

Un moyen d�action direct sur les caract�eristiques neutroniques est de modi�er la composition

du sel combustible� dans les limites autoris�ees par les contraintes physico�chimiques des sels

candidats� Une premi�ere proposition int�eressante est de remplacer le LiF� qu�il faut enrichir en
�Li� par du NaF qui est plus accessible �pr�esent par exemple en quantit�e notable dans tous les

dentifrices �au �uor��� Cette �etude r�ealis�ee dans les ann�ees �
 par EDF a montr�e que le sodium

capture beaucoup trop pour remplacer int�egralement le lithium� imposant une augmentation de

l�inventaire �ssile de �
 �a �
� pour un rapport NaF�BeF� variant de � �a � ��
 �

Une autre solution peut etre alors de remplacer toujours par du NaF non plus le LiF mais

le BeF� du sel� On remplace ainsi le LiF�BeF��ThF� par le LiF�NaF�ThF� dont le diagramme

de phase pr�esente deux eutectiques int�eressants ��� � Le moins riche en NaF a pour composition

molaire ����� LiF������ NaF���� ThF� �temp�erature de fusion de ��� oC et densit�e �evalu�ee �a

��� g�cm� �a �

 K�� Du fait de sa faible concentration en sodium� c�est ce sel� appel�e d�esormais

�FLiNa�� que l�on retient pour la suite� On v�eri�era n�eanmoins que l�autre eutectique qui fond

�a �
� oC pour une densit�e �evalu�ee �a ��� g�cm� �a �

 K ������ LiF������ NaF���� ThF�� est

trop riche en sodium et n�autorise pas la surg�en�eration�

� Performances avec le sel FLiNa ������ LiF � �	��� NaF � 	�� ThF��

On calcule la mise �a l��equilibre du syst�eme de r�ef�erence avec le sel FLiNa rempla	cant le sel

FLiBe du projet MSBR� Le dimensionnement de r�ef�erence n�est pas modi��e� dans la mesure
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Tab� ��� ! Bilan neutronique d�etaill�e de l��equilibre du RSF ���Th����U �a sel FLiNa�
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o�u les propri�et�es physico�chimiques d�int�eret du FLiNa sont peu di��erentes de celles du FLiBe�

La condition de criticit�e au d�emarrage impose un inventaire d����U de ���� t� au lieu de ���� t

pour la con�guration de r�ef�erence� Les principales di��erences qu�on peut observer sur le bilan

neutronique d�etaill�e de l��equilibre �tableau ���� par rapport au cas de r�ef�erence ne sont li�ees qu�au

remplacement du b�eryllium par le sodium� La production de neutrons par �n��n� se limite donc

au thorium tandis que le �uor monopolise les absorptions par �n���� Au total� les composantes

l�eg�eres du sel absorbent moins dans le FLiNa que dans le FLiBe� le surplus d����U en masse au

d�emarrage �etant simplement du �a la proportion plus importante de noyaux lourds dans ce sel

���� au lieu des ����� de r�ef�erence�� Le ��Na est toutefois le constituant l�eger du sel dont la

section e�cace moyenne de capture est la plus �elev�ee avec �� mbarn contre ��� mbarn pour le
�Li et ��
 mbarn pour le 
�F� Le taux de r�eg�en�eration �a l��equilibre est l�eg�erement sup�erieur au

cas de r�ef�erence ���
�� au lieu de ��
���� Mais du fait d�un inventaire initial sup�erieur� le temps

de premier doublement ��Td�� est l�eg�erement plus important ��� ans� soit � ans de plus qu�avec

le FLiBe�� Le tableau ��� donne une vue d�ensemble de cette comparaison FLiNa�FLiBe�

observable noyau�x� FLiBe FLiNa

�Li 
�

� �

taux de capture �Li 
�
�� 
�

�

�n��� $ �n��� �Be 
�

� �

�neutron��ssion� 
�F 
�
�� 
�
��
��Na � 
�
��

���Th �� ��

inventaire �t� ���U ���� ����

�a l��equilibre autres U 
��� ����

trans�U 
��� 
���

taux de r�eg�en�eration � ��
�� ��
��

premier Td �ans� � �� ��

Td �a l��equilibre �ans� � �� ��

Tab� ��� ! Quelques cons�equences du remplacement du FLiBe par le FLiNa� �a l��equilibre�

A�n d�appr�ecier� pour ce sel� la sensibilit�e de la surg�en�eration �a la proportion de noyaux

lourds� nous avons recalcul�e l��evolution en faisant varier la proportion de noyaux lourds de

� �
� par rapport �a sa valeur de ��� dans le FLiNa� en maintenant le rapport LiF�NaF �egal

�a �� Avec le sel plus concentr�e en noyaux lourds de �
� ������ LiF������ NaF���� ThF��

densit�e prise �egale �a ��� g�cm��� on obtient le meme temps de premier doublement ��� ans��

Le sel appauvri en noyaux lourds ���� LiF���� NaF���� ThF�� dont on estime la densit�e �a

��� g�cm�� donne un temps de premier doublement plus long ��� ans��
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Une autre variante envisageable est l�eutectique pr�ec�edemment �evoqu�e� beaucoup plus riche

en sodium ������ LiF������ NaF���� ThF��� Un avantage de ce sel est que sa temp�erature

de fusion est moins sensible aux variations de composition que le FLiNa �etudi�e ci�dessus� Le

calcul de son �equilibre dans le syst�eme de r�ef�erence montre que le taux de capture du ��Na est

multipli�e par �� passant de 
�
�� �a 
�
�� neutron��ssion� Les taux d�absorption du �Li et du

�F restent inchang�es� mais les captures suppl�ementaires dans le sodium su�sent �a rendre le

syst�eme tout juste r�eg�en�erateur �taux de 
���� �a l��equilibre�� Au cours de la mise �a l��equilibre

qui dure comme avec le FLiBe une cinquantaine d�ann�ees� la production cumul�ee d����U reste

nulle �a quelques dizaines de kg pr�es�

Le bilan n�est pas enti�erement n�egatif car ce sel permet� par rapport au FLiNa� une �economie

de lithium ���� t n�ecessaires au lieu de ��� t�� L�inventaire de thorium n�ecessaire est �egalement

plus faible qu�avec le FLiNa ��
 t au lieu de �� t�� de meme pour l�uranium ���� t au lieu de

��� t avec ���
 t d����U �a l��equilibre contre ���� t avec le FLiNa� et les transuraniens ���
 kg

au lieu de ��
 kg�� On conserve n�eanmoins le FLiNa dans la suite� donnant ainsi la priorit�e aux

performances surg�en�eratrices�

� Production de tritium

Le remplacement du FLiBe par le FLiNa permet de r�eduire la production de tritium� Dans

le cas du FLiBe� le �Be produit de l��He par �n���� qui se d�esint�egre imm�ediatement en �Li

�demi�vie de 
�� s�� Comme le montre le tableau ���� ce �Li contribue par �n� t� �a une part

notable de la production de tritium �a l��equilibre� Avec le FLiNa� le �Li n�est plus r�eg�en�er�e �a

partir du �Be et se retrouve �a l��etat de traces �a l��equilibre en d�epit d�un r�eajustement continu

de la concentration en LiF par ajout de lithium enrichi �a ������� en �Li� Le lithium du sel

passe ainsi d�une concentration en �Li de 
�

�� au d�emarrage �a une concentration inf�erieure �a


�


�� seulement cinq ans plus tard et �a �
�� �a l��equilibre �
�� g�� A titre de comparaison� la

concentration d��equilibre du lithium en �Li avec le FLiBe est de 
�

�� ���
 g��

�Li�n� t� �Li�n� nt�

N �mol� � �barn� taux �g�an� N �mol� � �mbarn� taux �g�an�

FLiBe ���� ���� ���� ���� �
� ���� ���	

FLiNa 
�
� ���� 
�� ��
 �
� ���� ���	

Tab� ��� ! Inventaires N � sections e�caces � et contributions �a la production de tritium du �Li

et du �Li �a l��equilibre du syst�eme de r�ef�erence pour les sels FLiBe et FLiNa�

L�autre r�eaction de production de tritium est �Li�n� nt�� La plus faible concentration de LiF

dans le FLiNa r�eduit de plus de moiti�e la quantit�e de �Li dans le sel ce qui permet de diviser

par � le taux de production de tritium �a l��equilibre par cette r�eaction� Au total� la production

���



de tritium par le FLiNa est r�eduite au tiers de celle du FLiBe �environ ��
 g�an�� et la quantit�e

stock�ee en dehors du c�ur �a l��equilibre passe de ��
 �a ��
 moles� Le taux de production moyen

de tritium est alors de ��

 TBq�GWe�an� valeur � fois sup�erieure �a la production annuelle

d�un REP de � GWe ��� � On remarque qu�avec l�eutectique ����� LiF������ NaF���� ThF�

pr�ec�edemment �evoqu�e la production est encore plus faible ��� g�an �a l��equilibre��

� Coe�cients de temp�erature
Le calcul des coe�cients de temp�erature du syst�eme utilisant le FLiNa nous oblige �a estimer la

valeur du coe�cient de dilatation de ce sel qui n�a jamais �et�e mesur�ee jusqu��a pr�esent� Nous avons

vu que ce param�etre jouait un role important dans la valeur du coe�cient �densit�e� qui condi�

tionne lui�meme la contribution globale du sel� Par rapport au FLiBe ����� �
�� g�cm���K�
�� la

concentration en �el�ements l�egers est plus faible� ce qui a tendance �a diminuer en valeur absolue

le coe�cient de dilatation� La valeur maximale en valeur absolue du coe�cient du FLiNa est

donc �evalu�ee �a ���
 �
�� g�cm���K�
 ��� � Par ailleurs� le coe�cient de dilatation de la version

uranium du FLiNa ���� LiF���� NaF���� UF�� est connu et vaut ���
 �
�� g�cm���K�
 ��� �

La liaison du �uor avec le thorium �etant moins forte qu�avec l�uranium� on estime qu�en valeur

absolue le coe�cient du FLiNa au thorium ne peut etre inf�erieur �a celui du FLiNa �a l�uranium

�en outre l�un des plus faibles qui soit connu�� En d�e�nitive� on encadre donc le coe�cient de

dilatation du FLiNa entre ���
 �
�� et ���
 �
�� g�cm���oC�
�

description coef� de dilatation coe�cients de temp�erature �pcm�oC�
�

du syst�eme �g�cm���oC�
� Doppler densit�e sel graphite total

FLiBe thorium

r�ef�erence ���� �
�� ���� $��� �	� $��� ��	�

�equilibre

FLiNa thorium ���
 �
�� $��� �	� ��	�

r�ef�erence ���� $���

t % 
 ���
 �
�� $
�� �	� �	�

FLiNa thorium ���
 �
�� $��� �	� �	�

r�ef�erence ���� $���

�equilibre ���
 �
�� $
�� �	� �	�

Tab� ��� ! Coe�cients de temp�erature du syst�eme avec le sel FLiNa �a t � � et �a l��equilibre�

compar�es �a ceux obtenus avec le sel FLiBe �a l��equilibre�

La valeur exacte du coe�cient de dilatation du FLiNa manque d�autant plus que l�e�et de

densit�e est le principal responsable de la di��erence avec les coe�cients du FLiBe� Avec le FLiNa�

les coe�cients �sel� sont environ deux fois plus importants en valeur absolue� L�e�et total sur

la r�eactivit�e est ainsi proche de z�ero au d�emarrage et devient n�egatif �a l��equilibre�
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c � R�eduction de la puissance totale

Le d�eploiement possible de r�eacteurs nucl�eaires dans les pays en voie de d�eveloppement ouvre

la voie �a des syst�emes aux dimensions et performances plus modestes & les �RPMP� �R�eacteurs

de Petite et Moyenne Puissance�� Un avantage des r�eacteurs �a sels fondus est que le surcout li�e

�a un sous�dimensionnement est moins prononc�e que pour les autres types de r�eacteur� du fait

notamment de l�absence de circuits sous pression� Une puissance souvent recommand�ee pour des

petits r�eacteurs modulaires est ��� MWth ��� � Nous allons comparer ici au syst�eme de r�ef�erence

de ��

 MWth des r�eacteurs sous�dimensionn�es �a ���
 et ��� MWth�

� Puissance volumique moyenne inchang�ee
Une premi�ere m�ethode consiste �a conserver la meme puissance volumique moyenne dans le

sel en c�ur de ��
 W�cm�� On r�eduit donc le volume total de sel dans la meme proportion

que la puissance ����� m� pour ���
 MWth et ���� m� pour ��� MWth�� la taille de l�usine

de retraitement �etant r�eduite d�autant� La proportion de sel hors �ux ����� est conserv�ee� ainsi

que la taille des r�e�ecteurs� La hauteur du c�ur est toujours prise �egale �a son diam�etre et vaut

��� m pour la puissance moiti�e et ��
 m pour la puissance quart�
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Fig� ��� ! R�epartition radiale �a t � � de la puissance volumique dans le sel des canaux du RSF

�Th�UF�� pour les trois valeurs �etudi�ees de la puissance totale P �

Le premier e�et est observ�e au moment de d�eterminer la concentration initiale d����U pour

ajuster le keff �a �� Elle passe de ����� pour le dimensionnement de r�ef�erence �a ���
� pour

la puissance moiti�e et ����� pour la puissance quart� On observe �egalement une relative uni�

���



formisation de la puissance volumique en c�ur� illustr�ee par la �gure ���� Le facteur de forme

�rapport des puissances volumiques maximale et moyenne dans les canaux� passe ainsi de ����

��
������ �a ���� ��������� pour ���
 MWth et ���� ��������� pour ��� MWth�

L�inventaire d����U �a l��equilibre exprim�e en kg par unit�e de puissance est d�autant plus im�

portant que la puissance totale est faible ��

 kg�GWth pour ��

 MWth contre ��� kg�GWth

pour ���
 MWth et ��� kg�GWth pour ��� MWth�� Ceci s�explique par une augmentation des

pertes de neutrons� le rapport de la surface du c�ur sur son volume �etant d�autant plus impor�

tant que le c�ur est petit� Le tableau ���
 montre que le sous�dimensionnement du syst�eme �a

une puissance totale plus faible s�accompagne d�une baisse des �ux moyens en c�ur au pro�t

d�une augmentation des �ux en p�eriph�erie� La valeur moyenne du �ux diminue sensiblement

dans le sel des canaux et dans le graphite du c�ur� tandis qu�elle augmente dans le r�e�ecteur

radial et �egalement dans la couche de carbure de bore entourant ce dernier�

�n�cm���s�
� ��

 MWth ���
 MWth ��� MWth

canaux �sel� ��� �

� ��� �

� ��� �

�

mod�erateur �graphite� ��� �

� ��� �

� ��� �

�

r�e�ecteur �graphite� ���� �

� ���� �

� ���� �

�

protection �B�C� ��� �

	 ��� �

	 ��� �




Tab� ���
 ! Comparaison �a t � � des �ux moyens �n�cm���s�
 dans le sel en c ur� le graphite�

et la protection neutronique lat�erale �B�C pour trois valeurs de la puissance�

Le tableau ���� montre comment sont modi��es les taux de �ssion et de capture dans le sel� et

les taux d�absorption dans le graphite et le B�C� Les termes totaux de cr�eation de neutrons par

�ssion et �n��n� ainsi que ceux de capture et de r�eaction �n�p� restent inchang�es� Par contre� on

v�eri�e que les absorptions parasites augmentent dans le graphite et le carbure de bore lorsque la

puissance totale diminue� le total de ces absorptions parasites �etant doubl�e pour ��� MWth par

rapport �a ��

 MWth� Les neutrons suppl�ementaires perdus dans ces absorptions sont autant

de captures en moins sur le ���Th� Le taux de r�eg�en�eration �a l��equilibre passe ainsi de ��
�� pour

��

 MWth �a ��
�
 pour ���
 MWth et 
���� pour ��� MWth� Les productions d����U cor�

respondantes� exprim�ees en kg�GWth�
�an�
� sont ����� ��� et ���� respectivement� Le syst�eme

de plus faible puissance est donc l�eg�erement sous�g�en�erateur �consommation de ��� kg d����U

par GWth�an�� Le sous�dimensionnement du c�ur �a puissance volumique inchang�ee est claire�

ment nuisible �a la surg�en�eration� du fait d�une augmentation notable des pertes� Cela explique

pourquoi seule l�incin�eration de l����U sur matrice inerte a �et�e abord�ee dans l�exp�erience MSRE�

d�une puissance totale maximale de � MWth� Pour l��etude exp�erimentale de la surg�en�eration

en cycle thorium et spectre �epithermique� une puissance de plusieurs centaines de MWth pa�

ra#t donc indispensable� La puissance de ��
 MWth propos�ee par le projet de d�emonstrateur

���



AMBIDEXTER ��� nous semble pour cette raison insu�sante� Un triplement de cette valeur

�elargirait consid�erablement le champ des �etudes accessibles �a ce genre d�installation�

r�eaction noyau�zone ��

 MWth ���
 MWth ��� MWth

���Th 
�

� % %

fission ���U ����� % %

autres U 
�
�� 
�
�� 
�
��

trans�U 
�
�� 
�
�
 
�
�


Li $ Be $ F 
�
�� 
�
�
 
�
��

PF 
�
�� 
�
�� 
�
��
���Th ���	� ��
�� 
����

�n� �� ��
Pa 
�

� % %
���Pa ����� 
�

� 
�

�
���U ����� % %

autres U 
���� % 
����

trans�U 
�
�� % 
�
��

�n� �� c�ur 
�
�� 
�
�� 
�
��

graphite r�e�ecteurs 
�
�
 
�
�� 
�
��

�n� �� �echangeur 
�
�� 
�
�� 
�
��

B�C �
	B� enceinte 
�

� 
�

� 
�

�

Tab� ���� ! Consommations en n��ssion �a l��equilibre du RSF �Th�UF� pour trois valeurs de

la puissance �	�� signi�e que la valeur est inchang�ee par rapport au cas de r�ef�erence�

� Puissance volumique moyenne r�eduite
Pour �eviter les pertes li�ees �a la diminution de la taille du c�ur� une autre m�ethode consiste

�a conserver le dimensionnement de r�ef�erence� la puissance volumique moyenne se trouvant de

fait r�eduite du meme facteur que la puissance totale� Il en r�esulte tout d�abord une r�eduction

du meme facteur du taux de dommages dans le graphite� ainsi que de la vitesse de circulation

du sel dans les canaux� Ceci permet d�augmenter la dur�ee de vie du graphite en c�ur� qui

passe de � ans pour ��

 MWth �a une vingtaine d�ann�ees pour la puissance quart� et de limiter

la corrosion et la taille des pompes n�ecessaires� On v�eri�e qu�au d�emarrage des syst�emes de

puissance ���
 et ��� MWth les �ux dans le sel des canaux et dans le mod�erateur graphite sont

divis�es respectivement par � et � par rapport au cas de r�ef�erence �tableau ���
��

Les taux de r�eg�en�eration obtenus �a l��equilibre sont respectivement ��
�� et ��
��� �a comparer

�a ��
�� pour ��

 MWth� Cette l�eg�ere am�elioration est due �a la division respectivement par � et

� du taux de capture du ���Pa� dont la d�ecroissance en ���U est favoris�ee du fait de la diminution

���



du �ux� La principale di��erence avec les cas �a puissance volumique inchang�ee r�eside dans le temps

de mise �a �equilibre� doubl�e pour ���
 MWth et quadrupl�e pour ��� MWth� L�accumulation des

transuraniens s�en trouve ainsi ralentie� ce qui est favorable �a la surg�en�eration au cours des

premi�eres ann�ees du r�egime transitoire� comme le montre la �gure ����
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Fig� ��� ! In�uence de la r�eduction de la puissance volumique sur la production cumul�ee d����U�

Remarquons cependant que les syst�emes d�emarrent dans ce cas avec l�inventaire initial d����U

de r�ef�erence� soit ���� t� Dans le cas du syst�eme de ���
 MWth �a puissance volumique moyenne

r�eduite� le temps de premier doublement est ainsi de �� ans� Avec une puissance volumique

moyenne inchang�ee� l�inventaire initial d����U n�est que de �

 kg� soit un temps de premier

doublement de �� ans �a peine plus long� La m�ethode de sous�dimensionnement d�epend donc des

priorit�es que l�on se �xe� Pour une bonne �economie de neutrons� la r�eduction de la puissance

volumique moyenne est pr�ef�erable� Si par contre on souhaite am�eliorer le burn�up et limiter les

inventaires� il faut privil�egier la r�eduction de la taille du c�ur�

�	�	� Exploitation de la �exibilit�e du retraitement en ligne

Nous avons constat�e dans le chapitre pr�ec�edent qu�un retraitement rapide �etait une condition

sine qua non �a la surg�en�eration en cycle thorium et spectre �epithermique� Mais� s�il est e�ectu�e en

ligne comme c�est le cas dans un RSF� ce retraitement rapide peut passer du statut de contrainte

�a celui de facteur int�eressant de �exibilit�e� La pyrochimie des sels �uorures est en e�et riche de

nombreux proc�ed�es qui peuvent permettre d�agir par le simple jeu des extractions sur l��evolution

du combustible en fonction des performances recherch�ees� Pour illustrer ce point� nous nous

proposons de tester quelques options int�eressantes o�ertes par le principe de retraitement en

ligne� gre��ees au syst�eme de r�ef�erence�

���



a � Ajustement de la dur�ee de retraitement T

Si la surg�en�eration n�est pas prioritaire� l�extraction des produits de �ssion et du protactinium

peut etre ralentie en allongeant le temps de retraitement total T � Ceci ne peut etre fait que dans

certaines limites d�e�nies non seulement par les contraintes neutroniques que nous allons tenter

ici de quanti�er� mais aussi par la faisabilit�e technique du retraitement en ligne� qu�il soit continu

ou semi�continu� Pour maintenir des d�ebits su�sants dans les di��erentes composantes de l�usine

de retraitement� la dur�ee du retraitement T doit en e�et ne pas etre trop longue� �a moins d�un

retraitement discontinu dont les cycles ��batchs�� seraient de toute �evidence trop espac�es pour

autoriser ne serait�ce que la r�eg�en�eration� Pour que l�usine conserve une taille raisonnable� il

convient par ailleurs de limiter non pas la dur�ee totale T du cycle de retraitement� mais sa

dur�ee e�ective pour chaque �el�ement �a extraire� autrement dit limiter les e�cacit�es d�extraction�

Le compromis qui se d�egage de ces contraintes est donc la combinaison d�un temps total de

retraitement plutot court �quelques dizaines de jours tout au plus� et d�extractions peu e�caces�

mais dont la r�ep�etition assure une �economie de neutrons su�sante�

Ce type de retraitement se rapproche de celui propos�e par l�ORNL pour le MSBR� s�en

distinguant par une dur�ee de retraitement �eventuellement un peu plus longue� Pour d�eterminer

cette dur�ee de retraitement optimale� nous choisissons de ne faire varier pour le retraitement de

r�ef�erence �d�ecroissance hors �ux du ���Pa� que la dur�ee de retraitement T ��
� �
 et �

 jours��

Les e�cacit�es d�extraction restent celles �x�ees depuis le d�ebut� �a savoir en particulier �

� pour

le protactinium et �
� pour les terres rares �tableau �����

� E�ets globaux du ralentissement du retraitement

Lorsque le temps T s�allonge� les produits de �ssion et le protactinium s�accumulent un peu

plus et privent le thorium d�une partie de ses captures� Ces modi�cations apparaissent tr�es tot

comparativement au temps de mise �a l��equilibre� c�est �a dire d�es les premi�eres ann�ees suivant le

d�emarrage en ���Th����U� La �gure ���
 juxtapose les inventaires et taux de capture des produits

de �ssion �a ceux du ���Pa� sur les cinq premi�eres ann�ees suivant le d�emarrage et pour les trois

valeurs de T retenues� Une premi�ere comparaison rapide des �echelles montre que les produits de

�ssion sont par rapport au ���Pa approximativement �
 fois plus importants en masse mais ne

capturent que � fois plus� On v�eri�e que les temps caract�eristiques de stabilisation des produits

de �ssion sont bien de l�ordre de 

�PF

� La constante de temps �PF de la d�ecroissance �ctive

simulant l�extraction continue des produits de �ssion peut etre approxim�ee par �TR
T � avec �TR

e�cacit�e d�extraction des terres rares ��
��� Les temps caract�eristiques 

�PF

s��etalent ainsi de

�
 jours pour T % �
 jours� �a �

 jours pour T % �

 jours� De meme pour le ���Pa� 

�Pa

est

compris entre �
 et �

 jours suivant la valeur de T �

Ces temps courts de stabilisation sont di��erents des temps de mise �a l��equilibre de quelques

dizaines d�ann�ees� davantage li�es �a la neutronique globale du syst�eme� A l��equilibre� les produits

���
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Fig� ���
 ! Evolution au d�emarrage de l�inventaire et du taux de capture des produits de �ssion

et du ���Pa pour le m�eme retraitement de r�ef�erence avec trois dur�ees T di��erentes�

de �ssion se stabilisent ainsi �a ��
� ��
 et ��

 kg pour une dur�ee de retraitement T de �
� �


et �

 jours respectivement� Il est int�eressant ici de constater que meme pour T % �

 jours�

la masse des produits de �ssion dans le sel reste inf�erieure �a la masse moyenne des produits de

�ssion pr�esents dans un c�ur de meme puissance� �a combustible solide retrait�e tous les � ans

�soit environ ��� t�� Ceci constitue un bon crit�ere pour �xer une limite maximale sur T � au�

del�a de laquelle le retraitement en ligne perd un peu de son sens� meme s�il reste utile� Les

inventaires �a l��equilibre du ���Pa ���� �� et �� kg� r�esultent de la comp�etition entre la demi�vie

de d�esint�egration �� de �� jours et la dur�ee e�ective d�extraction de �
� �
 ou �

 jours�

Le syst�eme de r�ef�erence �T % �
 jours� a �et�e dimensionn�e pour etre surg�en�erateur� avec un

taux de r�eg�en�eration de ��
�� �a l��equilibre� Ce taux est ramen�e �a ��

� pour T % �
 jours et

chute �a 
���� pour T % �

 jours� Dans la suite� le cas T % �

 jours est �ecart�e et on se concentre

sur l�in�uence de l�augmentation de T sur un syst�eme restant surg�en�erateur�

L��equilibre obtenu pour T % �
 jours pr�esente par rapport au bilan neutronique de r�ef�erence

les memes termes totaux de cr�eation ������ n��ssion� et d�absorption de neutrons� Seules les

contributions aux absorptions par �ssion et capture sont modi��ees� et indiqu�ees dans les colonnes

�taux� du tableau ����� On constate que le taux de capture des produits de �ssion n�est� comme

celui du ���Pa� que doubl�e alors que T est tripl�e� L�empoisonnement li�e �a l�exc�es de produits de

�ssion et de protactinium lorsque T augmente n�ecessite un surplus d����U� L�inventaire d����U �a

l��equilibre est ainsi de ���� t pour T % �
 jours ����� t pour �
 jours�� A partir de la capture sur

le ���Pa et l����U exc�edentaires� un suppl�ement de ��
 kg d�uranium et de �
 kg de transuraniens

est form�e par rapport �a l��equilibre de r�ef�erence�

��




r�eaction noyau�x� T % �
 jours T % �
 jours

taux �n�f� � �barn� taux �n�f� � �barn�

���Th 
�

� 
�

�� % 
�

��

fission ���U ����� ���
 ����� ����

autres U 
�
�� ��� 
�
�� ���

trans�U 
�
�� ���� 
�
�� ����

Li $ Be $ F 
�
�� 
�

�� 
�
�� 
�

��

PF 
�
�� ���� 
�
�� ����
���Th ���	� ���
 ����� ����

�n� �� ��
Pa 
�

� �
�� % ����
���Pa ����� ���� ����� ����
���U ����� ���� � ��
�

autres U 
���� ���� 
���� ����

trans�U 
�
�� ���� 
�
�� ����

Tab� ���� ! Consommations de neutrons �n��ssion et sections e�caces moyennes � �barn des

r�eactions de �ssion et de capture �a l��equilibre pour T � �� et �� jours�

L�examen des sections e�caces moyennes montre un l�eger durcissement du spectre lorsque T

augmente� du �a une capture renforc�ee des produits de �ssion et du protactinium dans le domaine

thermique� La section e�cace moyenne de capture des produits de �ssion passe ainsi de ��� �a

��� barn� Cet e�et explique que le facteur sur le taux de capture des produits de �ssion soit

limit�e �a � alors que leur inventaire est multipli�e par �� On remarque alors que le taux de capture

des produits de �ssion �
�
�� n��ssion� �equivaut celui des composantes l�eg�eres du sel �lithium�

b�eryllium et �uor� qui a l�eg�erement diminu�e �de 
�
�� �a 
�
�� n��ssion��

� Analyse �el�ement par �el�ement des contributions des produits de ssion
Dans l�optique de pr�eciser les priorit�es au sein des �el�ements �a extraire� il s�agit ici de comparer

le d�etail des captures obtenu pour T % �
 jours �a celui de r�ef�erence� d�ej�a comment�e au chapitre

pr�ec�edent� Contrairement �a la �gure ���� qui montrait l�in�uence des e�cacit�es sur la r�epartition

des taux de capture� la �gure ���� montre ici la seule in�uence du passage de T % �
 jours �a

T % �
 jours� Le pro�l g�en�eral n�est pas modi��e� les terres rares dominant toujours largement

en d�epit de leur extraction pr�ef�erentielle� Le tierc�e gagnant dans l�ordre est inchang�e& samarium

���Sm�� n�eodyme ��	Nd� et prom�ethium ��
Pm��

On constate toutefois que l�augmentation relative du taux de capture est fortement d�epen�

dante de l��el�ement consid�er�e� ce qui s�explique par le durcissement du spectre d�ej�a �evoqu�e qui

ne joue pas de la meme mani�ere d�un �el�ement �a l�autre� Pour quanti�er cela� on calcule pour

chaque �el�ement le rapport du taux de capture pour T % �
 jours sur celui pour T % �
 jours� et
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Fig� ���� ! D�etail des taux de capture dans les produits de �ssion pour deux retraitements ne

di��erant que par la valeur de leur dur�ee de retraitement T �

on le compare �a la valeur moyenn�ee sur l�ensemble des produits de �ssion �
�
���
�
�� � �����

La valeur maximale de ce rapport ����� est obtenue pour le barium ���Ba�� et la valeur minimale

����� pour le gadolinium ���Gd�� On retrouve cette dispersion de part et d�autre de la valeur

moyenne de ��� du rapport chez les deux �el�ements les plus absorbants� Le samarium capture

en e�et seulement ��� fois plus pour T % �
 jours que pour T % �
 jours� tandis que le taux

de capture est ��� fois plus �el�ev�e pour le n�eodyme� Ainsi� lorsque T passe de �
 �a �
 jours� la

contribution du samarium diminue �de ��� �a ��� des captures dans les produits de �ssion� au

pro�t du n�eodyme �de ��� �a ����� Le 
��Sm� isotope majoritairement absorbant du samarium�

passe dans ce cas de ��� �a ��� des captures dans les produits de �ssion� Son alter ego pour le

n�eodyme est le 
��Nd� dont la contribution augmente de �� �a ����

b � Suppression du stockage temporaire du protactinium extrait

Le stockage temporaire du protactinium a�n de le laisser d�ecro#tre hors �ux est un point

important du retraitement du projet MSBR mais n�est pas pour autant obligatoire� Meme si les

quantit�es stock�ees restent faibles� ce proc�ed�e peut etre jug�e prolif�erant et il convient d��etudier

dans quelle mesure on peut s�en passer� Il su�t par exemple de r�einjecter le protactinium avec

les autres actinides� pr�elev�es du sel en meme temps par extraction r�eductrice� A vitesse de

retraitement et e�cacit�es d�extraction identiques� l��economie de neutrons se d�egrade du fait du

taux de capture plus important du ���Pa et du surplus de transuraniens qui en r�esulte�

���



� Modication de l
�equilibre

Une simulation du syst�eme de r�ef�erence est e�ectu�ee du d�emarrage �a l��equilibre� avec pour seule

di��erence la r�einjection� dans les �
 jours du cycle de retraitement� du protactinium extrait avec

les autres actinides� A l��equilibre� on constate d�abord que l�inventaire de ���Pa est multipli�e par

� environ ��� kg au lieu de ���� Cet exc�es de ���Pa n�ecessite tout au long de la mise �a l��equilibre

un apport suppl�ementaire d����U� pour un inventaire �a l��equilibre de ���� t� A partir du ���Pa et

de l����U� les inventaires se stabilisent �a des niveaux l�eg�erement sup�erieurs qu�avec le stockage

temporaire du protactinium ��gure ������
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Fig� ���� ! Comparaison des inventaires par �el�ement �a l��equilibre du syst�eme de r�ef�erence et de

sa variante avec r�einjection du protactinium extrait�

On note ainsi ��
 kg d����U �au lieu de ��
�� �

 kg d����U �au lieu de ��
�� ��
 kg d����U

�au lieu de ��
� et ��
 kg de transuraniens �au lieu de ��
�� Pour avoir une id�ee plus pr�ecise des

voies de formation privil�egi�ees des transuraniens� il su�t d�examiner la modi�cation apport�ee �a

la r�epartition des taux de capture �a l��equilibre� Le taux de capture total est le meme que dans le

cas de r�ef�erence ������ neutrons��ssion� et seules sont modi��ees en proportion les contributions

aux r�eactions de �ssion et de capture� comme le montre le tableau �����

Le taux de capture du ���Pa est multipli�e par �� mais la perte suppl�ementaire de neutrons

dans les isotopes de l�uranium autres que l����U est l�eg�erement sup�erieure� Le taux de capture

inchang�e de l����U montre bien que c�est le ���Pa qui est responsable du suppl�ement de trans�

uraniens� les captures suppl�ementaires du ���Pa se r�epercutant int�egralement sur les captures

de l����U� La contribution �a la production de transuraniens du ���Pa par rapport �a l����U passe

ainsi de �� �retraitement de r�ef�erence� �a ���� Les sections e�caces moyennes du tableau ����

���



r�eaction noyau�x� r�ef�erence r�einjection du Pa

taux �n�f� � �barn� taux �n�f� � �barn�

���Th 
�

� 
�

�� % 
�

��

fission ���U ����� ���
 ����� ����

autres U 
�
�� ��� 
��
� ���

trans�U 
�
�� ���� 
�
�� ����

Li $ Be $ F 
�
�� 
�

�� 
�
�� 
�

��

PF 
�
�� ���� % ����
���Th ���	� ���
 ����� ����

�n� �� ��
Pa 
�

� �
�� % ����
���Pa ����� ���� ����� ����
���U ����� ���� ����� ����

autres U 
���� ���� 
���� ����

trans�U 
�
�� ���� 
�
�� ����

Tab� ���� ! Consommations de neutrons �n��ssion et sections e�caces moyennes � �barn des

r�eactions de �ssion et de capture �a l��equilibre du RSF �Th�UF� sans d�ecroissance hors �ux du
���Pa extrait� compar�ees �a celles du cas de r�ef�erence�

illustrent le l�eger durcissement du spectre qui s�explique entre autres par une forte absorption

du ���Pa dans le domaine thermique�

� Avantages pratiques de ce mode de fonctionnement
Du fait d�un taux de capture dans le thorium plus faible� le syst�eme est dans ce cas sous�

g�en�erateur et n�ecessite un apport ext�erieur d����U dont le d�ebit varie au cours de la mise �a

l��equilibre� le taux de r�eg�en�eration �a l��equilibre est de 
���� � 
�

�� soit une consommation

nette d�environ �� kg d����U par an �au lieu d�une production de �� kg�an�� Cette consommation

est naturellement plus faible en cours de mise �a l��equilibre� et ne cumule par exemple que �� kg

d����U apr�es �� ans et ��
 kg apr�es �
 ans� Ce fonctionnement peut donc etre consid�er�e en

pratique� s�il est d�emarr�e en ���Th����U� comme r�eg�en�erateur� Il permet en outre de simpli�er

l�usine de retraitement en la soulageant du dispositif de stockage temporaire du protactinium�

ce qui est �egalement un bon point en termes de non�prolif�eration�

� Evaluation de l
e�et protactinium

Une di�cult�e que peut toutefois poser la libre accumulation du ���Pa en c�ur est qu�en cas

d�arret prolong�e� ce ���Pa se d�esint�egre en ���U et rend le red�emarrage plus d�elicat �a g�erer

en terme de r�eactivit�e� Pour �evaluer cet �e�et protactinium�� on calcule la r�eactivit�e apport�ee

par la d�ecroissance de la moiti�e du ���Pa� associ�ee donc �a un arret de �� jours� La r�eactivit�e

���



suppl�ementaire apport�ee est de ��

 pcm �soit ��� pcm�h�� au lieu de �

 pcm dans le cas de

r�ef�erence� Avec la barre de controle centrale basse �le graphite de l�hexagone central est remplac�e

par du B�C�� cette rampe de r�eactivit�e due au ���Pa est ramen�ee �a �


 pcm en �� jours� Cet e�et

de l�ordre du pcm�h reste donc su�samment faible pour etre facilement g�er�e par un ajustement

de la composition du sel �a l�arret ou par le retraitement en ligne en cours de fonctionnement�

comme nous le verrons plus loin dans ce chapitre�

c � Extraction continue du neptunium

Il para#t int�eressant �a plusieurs titres d�extraire en ligne le neptunium au fur et �a mesure de

sa formation� Le neptunium est en e�et le point de passage unique vers les transuraniens� et son

extraction du sel peut permettre� si elle est su�samment rapide� de limiter leur accumulation� Le

gain serait double� portant �a la fois sur l��economie de neutrons et la radiotoxicit�e des rejets et de

l�inventaire �nal� Une telle extraction peut se faire au moment de la �uoration de l�uranium� qui

s�accompagne �egalement de celle du neptunium et de l�iode� Dans le retraitement de r�ef�erence�

ces trois �el�ements ne sont pas s�epar�es� et sont r�einject�es ensemble dans le circuit de sel� Il est

toutefois possible �a la suite de cette �etape de �uoration de s�eparer le neptunium de l�uranium

par absorption s�elective sur �uorure solide� puis de le stocker en dehors du sel� Une m�ethode

e�cace �a plus de ��� consisterait �a absorber le NpF�� avec un peu d�UF�� sur du NaF �a �

 oC

�a la sortie de la �uoration� En �elevant la temp�erature de �

 �a �

 oC� l�UF� est ensuite d�esorb�e�

laissant ainsi le NpF� seul sur NaF ��
 �

� E�et progressif sur le r�egime transitoire
Nous avons simul�e ce que serait le retraitement dans le cas id�eal d�une extraction du neptunium

�a �

� en �
 jours� seule modi�cation au syst�eme de r�ef�erence� La �gure ���� montre que

l�inventaire de neptunium se stabilise alors en quelques dizaines d�ann�ees �a 
�� kg� Le taux

d�extraction du neptunium se stabilise �a ���� kg�an� valeur faible en comparaison des ��
 kg de

produits de �ssion extraits chaque ann�ee� A l��equilibre� il n�y a plus que ��� kg de transuraniens

dont 
�� kg de Pu� 
�� kg d�Am et 
�� kg de Cm� Autant dire que les transuraniens ne sont

plus pr�esents qu��a l��etat de traces en comparaison de l��equilibre de r�ef�erence� comme l�illustre la

�gure ����� En ce qui concerne l�uranium� seuls l����U ����
 t au lieu de ���� t� et l����U ���
 kg

au lieu de ��
 kg� voient leur inventaire modi��e�

� Comparaison neutronique de l
�equilibre au cas de r�ef�erence

La disparition arti�cielle des transuraniens du sel simpli�e le bilan neutronique �a l��equilibre

�tableau ������ directement comparable au bilan de r�ef�erence pour lequel le neptunium a �et�e r�e�

inject�e tout au long de la mise �a l��equilibre �tableau ������ A la pr�ecision de 
�

� neutron��ssion

pr�es� on v�eri�e qu�e�ectivement aucun transuranien ne participe plus au bilan� Par rapport aux

���
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Fig� ���� ! Inventaire et stock de neptunium en cas d�extraction continue de ce dernier�
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�etudes pr�ec�edentes �allongement de T et r�einjection imm�ediate du protactinium entre autres��

le changement est plus radical et m�ene ainsi �a des termes globaux de production par �ssion et

de consommation par capture di��erents du bilan de r�ef�erence�

R�eaction Production Consommation

fission ����� ��




���Th 
�

�
���U �����

autres U 
�
��

�n� �n� 
�
�� 
�
�� Be $ Th

�n� �� � �����

�Li 
�
��
�Be 
�

�

�F 
�
��

PF 
�
��
���Th �����

��
Pa 
�

�
���Pa �����

���U �����

autres U 
���


�n� �� � 
�
�� Li $ Be $ F

�n� p� � 
�

� 
�F 
�

�

�n� ��

graphite
� 
�
��

coeur 
�
��

r�e�ecteurs 
�
�


�n� ��

B�C �
	B�
� 
�
��

�echangeur 
�
�


enceinte 
�

�

fuite � 
�


 �

total ����� ����� �

Tab� ���� ! Bilan neutronique �a l��equilibre du RSF �Th�UF� avec extraction continue du Np�

Les captures des transuraniens dans le cas de r�ef�erence se reportent aux deux tiers sur le

thorium� faisant passer le taux de r�eg�en�eration de ��
�� �a ��
�� �production d����U de �� kg�an��

soit un temps de doublement de �
 ans� Le sch�ema ���� illustre le role de court�circuit que joue

l�extraction du ���Np� Son taux d�extraction est �egal �a son taux de capture lorsqu�il est r�einject�e�

ce qui explique que la cha#ne de l�uranium ne soit pratiquement pas modi��ee�

� Cons�equences sur les radiotoxicit�es induites
Le bilan radiotoxique n�est pas trivial� car l�op�eration se fait au prix d�un rejet non n�egligeable

de ���Np� dont la demi�vie est la plus longue de tous les transuraniens mais de facteur de dose

���
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Fig� ���� ! Repr�esentation �N�Z pour ���� �ssions de l��equilibre avec extraction du Np�

comparable� Nous avons calcul�e pr�ecis�ement l�impact sur la radiotoxicit�e des rejets �a l��equilibre

��gure ������ On constate une r�eduction sur les �


 premi�eres ann�ees par rapport aux rejets de

r�ef�erence� due �a la disparition du ���Pu� Mais la multiplication du taux de rejet de neptunium

par plus d�un facteur �


 �de �� g�an �a �
 kg�an� se ressent �a partir de �


 ans� maintenant

la radiotoxicit�e des rejets sensiblement constante jusqu��a plusieurs millions d�ann�ees suivant le

retraitement� Pour �etablir une comparaison globale des radiotoxicit�es induites dans un contexte

de production d��energie �a long terme� il faut �egalement tenir compte de l�inventaire �nal� dont

on calcule la radiotoxicit�e g�en�er�ee �


 ans apr�es son d�echargement ��gure ������

Dans les deux cas� la radiotoxicit�e totale est domin�ee par la contribution de l�inventaire �nal�

r�eduite de plus de moiti�e par rapport au cas de r�ef�erence� Ce gain est certes appr�eciable pour

la suret�e� mais n�est pas su�sant pour justi�er la sup�eriorit�e de ce mode de fonctionnement en

termes de radiotoxicit�e induite� En outre� le stockage du neptunium� s�il ne semble pas poser de

r�eel probl�eme� reste �a �etudier plus en d�etail�

�	�	� Exemples d
utilisation coupl�ee des options �etudi�ees

Nous venons de voir qu��a partir du syst�eme de r�ef�erence� il est possible de modi�er l��economie

de neutrons selon les besoins� en jouant soit sur la neutronique du c�ur� soit sur le retraitement

en ligne� A�n de clore cette �etude des di��erentes marges de man�uvre sur l��economie de neutrons

o�ertes par le concept de RSF� nous pr�esentons ici sommairement deux syst�emes aux fonctions

oppos�ees� qui couplent chacun plusieurs des options que nous venons d��etudier s�epar�ement�

���
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a � Syst�eme surg�en�erateur pour un d�eploiement rapide

Le premier de ces deux syst�emes a pour but de maximiser le taux de r�eg�en�eration� en vue

d�un d�eploiement rapide et direct des RSF thorium� Pour cela� nous partons du syst�eme �a zone

fertile p�eriph�erique� dot�e du retraitement de r�ef�erence avec stockage provisoire du ���Pa� pour

une dur�ee totale de retraitement T de �
 jours� Nous ajoutons �a ce retraitement l�extraction

continue du neptunium� et simulons la mise �a l��equilibre de ce syst�eme �a partir du d�emarrage

avec ��
� t d����U� L�inventaire d�uranium se stabilise �a ��� t environ� valeur proche de celle

du syst�eme �a zone fertile p�eriph�erique� Au contraire� l�inventaire des transuraniens se stabilise �a

seulement ��� kg� soit 
�� kg de moins que dans le syst�eme avec extraction continue de neptunium�

et le taux d�extraction du neptunium se stabilise �a ���� kg�an� Le tableau ���� d�etaille le calcul

du taux de r�eg�en�eration �a l��equilibre de ce syst�eme� et le compare aux deux syst�emes �a chacun

desquels il emprunte une option�

zone fertile extraction du couplage des

p�eriph�erique neptunium deux options

taux de capture du ���Th ��
�� ��
�� ��
��

taux de capture du ���Pa 
�

� 
�

� 
�

�

taux d�absorption de l����U 
���� ��

� ��

�

taux de r�eg�en�eration ��
�� ��
�� �����

Tab� ���� ! Calcul du taux de r�eg�en�eration �a l��equilibre du syst�eme couplant zone fertile p�eri


ph�erique et extraction continue du neptunium� �a partir des taux de r�eaction du ���Th� du ���Pa

et de l����U exprim�es en n��ssion�

On rappelle que le taux de r�eg�en�eration s�obtient en divisant le taux de production total

d����U� �egal au taux de capture du ���Th diminu�e du taux de capture du ���Pa� par le taux

d�absorption de l����U� On remarque que les �ecarts des taux de r�eg�en�eration �a la valeur de

r�ef�erence ���
���� respectivement ��
�� � ��
�� % 
�
�� pour la zone fertile p�eriph�erique� et

��
�� � ��
�� % 
�
�
 pour l�extraction du neptunium� s�ajoutent pour donner �a � 
�

� pr�es

l��ecart du syst�eme complet par rapport �a la valeur de r�ef�erence ���
�� � ��
�� % 
�
�� % 
�
��

$ 
�
�
�� Cela s�explique par la pr�edominance de la r�eaction de capture du ���Th dans le bilan

neutronique� qui pro�te majoritairement des neutrons suppl�ementaires lib�er�es�

On retrouve cette additivit�e des options pour les productions annuelles d����U� donn�ees

dans le tableau ����� En e�et� la production d����U du syst�eme de r�ef�erence �a l��equilibre est

de �� kg�an� soit des �ecarts de �� � �� % �� kg�an �zone fertile p�eriph�erique�� �� � �� %

�
 kg�an �extraction du neptunium�� et �� � �� % �� kg�an �couplage�� soit la somme des �ecarts

�a � � kg�an pr�es� Par rapport au temps de doublement �a l��equilibre de r�ef�erence ��� ans�� le

temps de doublement du syst�eme optimis�e est ainsi presque r�eduit de moiti�e�

��




zone fertile extraction du couplage des

p�eriph�erique neptunium deux options

inventaire initial d����U �t� ��
� ���� ��
�

production d����U �kg�an� �� �� ��

temps de doublement �ans� �� �
 ��

Tab� ���� ! Calcul du temps de doublement �a l��equilibre du syst�eme couplant zone fertile p�eri


ph�erique et extraction continue du neptunium� �a partir de la production annuelle d����U�

b � Syst�eme r�eg�en�erateur pour une minimisation des rejets

A l�inverse du pr�ec�edent syst�eme permettant de minimiser le temps de doublement� on peut

pr�ef�erer un r�eacteur r�eg�en�erateur� simpli��e� d�el�eguant �eventuellement si n�ecessaire la production

d����U �a un autre syst�eme� Pour cela� nous sommes partis du syst�eme de r�ef�erence� sans stockage

provisoire du protactinium �imm�ediatement r�einject�e avec les autres actinides extraits�� La dur�ee

totale du retraitement est allong�ee de �
 �a �
 jours� mais l�extraction du neptunium est conserv�ee

car int�eressante du point de vue des radiotoxicit�es g�en�er�ees� L�inventaire d�uranium dans ce

syst�eme se stabilise �a environ ��� t �dont ��� t d����U�� Nous retrouvons le l�eger exc�es par rapport

au cas de r�ef�erence du �a l�allongement de la dur�ee du retraitement� Du fait de l�extraction du

neptunium� l�inventaire des transuraniens reste tr�es faible� se stabilisant �a ��� kg� pour un taux

d�extraction du neptunium de ���� kg�an� Le taux de r�eg�en�eration d�ecro#t lentement� restant

l�eg�erement sup�erieur �a � tout au long de la mise �a l��equilibre� et se stabilise �a ��

� �taux

de capture du ���Th de ��
�� n��ssion� taux de capture du ���Pa de 
�
�� n��ssion� et taux

d�absorption de l����U de 
���� n��ssion�� L�extraction du neptunium pr�esente ici l�avantage de

maintenir le syst�eme r�eg�en�erateur malgr�e l�allongement de la dur�ee de son retraitement�

	�� Transmutation de produits de �ssion �a vie longue

L�objectif est ici d�employer les neutrons disponibles pour la surg�en�eration dans le cas de

r�ef�erence �a la transmutation de produits de �ssion �a vie longue� Nous allons envisager la trans�

mutation �a hauteur de leur production par le RSF des deux principaux produits de �ssion �a vie

longue" l�
��I �demi�vie de ��� �
� ans� et le ��Tc �demi�vie de ��� �
� ans�� Le spectre �epither�

mique du RSF s�accompagne de sections e�caces de capture plus importantes� ce qui permet a

priori de minimiser le s�ejour d�un noyau dans le c�ur avant sa transmutation� Il est int�eressant

d�introduire la notion de demi�vie e�ective� r�esultant de la constante de d�ecroissance �nat et de

la section e�cace de capture ��n��� &

Teff %
ln �

�nat $ ��n��� 
�����

���



�	�	� Transmutation simultan�ee de l
iode et du techn�etium

a � Recyclage de l
iode dans le sel

Dans le cas de r�ef�erence� l�iode� soluble dans le sel� est extrait avec la meme e�cacit�e que les

terres rares� Une partie est �egalement extraite du sel �a l��etape de �uoration� mais est aussitot

r�einject�ee dans le sel� A l��equilibre� le sel ne contient ainsi que 
��� moles d�iode� parmi lesquelles

environ ��� d�
��I� Le reste est compos�e de �� d�
��I �stable�� et de ��� d�
�
I de demi�vie

tr�es courte �� jours�� A�n de transmuter l�
��I� nous avons simul�e la r�einjection de tout l�iode

extraite jusqu��a atteindre l��equilibre� Le taux de production total d�
��I est alors exactement

compens�e par sa transmutation� selon le sch�ema suivant &

�n��� ��


��I �� 
�	I �� 
�	Xe

���� h stable

Cet �equilibre impose un inventaire d�iode dans le sel bien plus important que dans le cas de r�e�

f�erence� o�u l�iode n�est pas r�einject�e� L�
��I est alors l�isotope majoritaire de l�iode dans le sel �ta�

bleau ������ et est transmut�e au taux de sa production sous un �ux moyen de ��� �

� n�cm���s�
�

De ��
�� �a l��equilibre de r�ef�erence� le taux de r�eg�en�eration est ramen�e �a ��

�� soit une production

nette de ��� kg�an d����U�

inventaire �kg� ��n��� �barn� taux �kg�an�


��I �� ��� ���


��I ��
 ��� �
��

Tab� ���� ! Caract�eristiques des isotopes de l�iode intervenant �a l��equilibre de sa transmutation�

b � Insertion de techn�etium dans le graphite

A la transmutation compl�ete de l�
��I� on souhaite ajouter celle du ��Tc� selon &

�n��� ��

��Tc �� 
		Tc �� 
		Ru

���� s stable

Le techn�etium est suppos�e s��echapper en moins d�une minute sous forme de poussi�eres m�e�

talliques avec le bullage d�h�elium� Une solution envisageable pour le transmuter est d�agglom�erer

ces poussi�eres dans du graphite reconstitu�e� qu�on place ensuite dans le graphite pur du c�ur� Il

s�agit d�utiliser au mieux non seulement la petite fraction restante de neutrons disponibles pour

la surg�en�eration� laiss�ee par l�iode du sel� mais aussi celle des neutrons quittant le c�ur et �etant

captur�es dans le r�e�ecteur radial et les protections de B�C� Une con�guration adapt�ee consiste

���



ainsi �a r�epartir le graphite contenant le techn�etium dans les hexagones en p�eriph�erie du c�ur�

sous forme de cylindres de ��� cm de diam�etre ��gure ������

Fig� ���� ! Coupe horizontale du coeur am�enag�e pour la transmutation du Tc�

Une proportion molaire de techn�etium dans le graphite de ces cylindres de �� permet d�ob�

tenir un taux de transmutation du ��Tc de �� kg�an �egal �a sa production� et de le maintenir

relativement constant sur une p�eriode de � ans� On proc�ede ainsi par cycles de � ans� au terme

desquels les cylindres sont recycl�es et remplac�es par de nouveaux cylindres ne contenant que ��

de ��Tc dans du graphite� Sur un tel cycle de � ans� l�inventaire total de ��Tc passe de �

 �a

��
 kg� La section e�cace moyenne de capture du ��Tc est de ��� barn� et le �ux moyen dans les

cylindres est de ��� �

� n�cm���s�
� ce qui donne d�apr�es la formule ��� une demi�vie e�ective

du ��Tc de �
 ans� L�iode est toujours r�einject�ee et transmut�ee �a hauteur de sa production� et le

taux de r�eg�en�eration est d�environ 
���� La transmutation de l�
��I dans le sel est inchang�ee� avec

toujours un �ux moyen de ��� �

� n�cm���s�
 et une section e�cace moyenne de capture de

��� barn� ce qui donne une demi�vie e�ective de l�
��I de �� ans� Ces demi�vies e�ectives peuvent

etre compar�ees �a celles obtenues dans le r�e�ecteur en nickel d�un r�eacteur rapide� avec la meme

contrainte d�une transmutation du ��Tc et de l�
��I se faisant au taux de leur production� �a

savoir �� ans pour le ��Tc et �
 ans pour l�
��I ��� �

c � Bilan de la transmutation

La �gure ���� montre la r�eduction de la radiotoxicit�e g�en�er�ee par les produits de �ssion

�a vie longue� du fait de la transmutation totale de l�
�� et du ��Tc� A partir de �


 ans� la

radiotoxicit�e est ramen�ee �a celle du thorium consomm�e pour la meme production d��energie�

���
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Fig� ���� ! Radiotoxicit�e des PFVL rejet�es avec et sans transmutation� compar�ee �a celle des

rejets d�actinides dans le cas de r�ef�erence et �a celle du ���Th consomm�e�

description coef� de dilatation coe�cients de temp�erature �pcm�oC�
�

du syst�eme �g�cm���oC�
� Doppler densit�e sel graphite total

FLiBe thorium

r�ef�erence ���� �
�� ���� $��� �	� $��� ��	�

�equilibre

FLiBe thorium

I recycl�ee $ Tc ���� �
�� ���� $��� �	� $��
 �	�

t % 


FLiNa thorium ���
 �
�� $��� �	� �	�

I recycl�ee $ Tc ���� $���

t % 
 ���
 �
�� $
�� �	� �	�

Tab� ���� ! Coe�cients de temp�erature de RSF transmutant leur production d�iode dans le sel

et de techn�etium dans le graphite� compar�es �a l��equilibre de r�ef�erence�

���



Le tableau ���� fournit les coe�cients de temp�erature du syst�eme �a l��equilibre de transmu�

tation de l�iode et au d�ebut d�un cycle de transmutation du ��Tc� Le sel utilis�e pour les r�esultats

pr�ec�edents est le sel FLiBe de r�ef�erence� mais les memes taux de transmutation ont �et�e obtenus

avec le sel FLiNa d�ecrit plus haut� Dans les deux cas� le coe�cient Doppler est plus important en

valeur absolue qu��a l��equilibre de r�ef�erence du fait de l��elargissement des r�esonances de capture

de l�iode dans le sel� Le meme e�et dans le techn�etium explique la diminution du coe�cient

du graphite� Le coe�cient global de temp�erature est donc plus faible que sans transmutation"

nul avec le sel FLiBe� et n�egatif avec le FLiNa du fait d�un coe�cient de dilatation plus �elev�e�

encadr�e entre deux valeurs extremes suppos�ees�

�	�	� Remplacement du techn�etium par du thorium dans le graphite

Toujours en transmutant l�iode� il est possible de remplacer le ��Tc par du ���Th� Une

concentration molaire de �� de ���Th dans le graphite des cylindres permet d�obtenir un taux

de r�eg�en�eration du sel de ��

 environ� Sur quelques ann�ees de fonctionnement� ce taux reste

constant� ce qui permet d�a�rmer que dans ce cas� la surg�en�eration ne se fait plus que dans les

cylindres plac�es en p�eriph�erie du c�ur ��gure ������
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Fig� ���
 ! Evolution des quantit�es de ���Pa et ���U contenues dans les cylindres de graphite�

La �gure ���
 montre comment s�accumulent le ���Pa et l����U form�es dans l�ensemble des

cylindres� Par rapport au cas o�u seule l�iode est transmut�ee� surg�en�erant dans le sel ��� kg�an

d����U� la surg�en�eration d����U dans le graphite reste comp�etitive pendant � ans suivant le

d�emarrage� En e�et� le taux de production d����U est de �� kg�an la premi�ere ann�ee� et diminue

���



progressivement jusqu��a atteindre ��� kg�an sur les quatre premi�eres ann�ees� Cela impose un

fonctionnement par cycles� comparable �a celui propos�e pour la transmutation du ��Tc�

t % 
 t % � ans

noyau �cap �fis inventaire �cap �fis inventaire

�barn� �barn� �kg� �barn� �barn� �kg�

���Th ���� 
�

� ���
 ���� 
�

� ���


��
Pa �
� 
��� 
 �
� 
��� 
�
��

���Pa �� 
�
�� 
 �� 
�
�� ���

���U �
 �� 
 �� �� 
�
�


���U ���� �
� 
 �
�� �� ����

���U �� 
��� 
 �� 
��� ����

���U �� �� 
 �� �
 ���

���U �� 
��� 
 �� 
��� ���

���Np �� 
��� 
 �� 
��� 
���

PF �� � 
 ��
 � ��


Tab� ���� ! Sections e�caces moyennes �barn de capture et de �ssion et inventaires �kg des

noyaux pr�esents �a t � � et �a t � � ans dans les cylindres de graphite en p�eriph�erie du c ur�

Le tableau ���� donne les caract�eristiques des principaux noyaux pr�esents dans les cylindres

de graphite enrichi en thorium� On remarque que sur � ans� la production de transuraniens se

limite �a environ 
�� kg de neptunium� En�n� un e�et similaire �a celui produit par le ��Tc sur

les coe�cients de temp�erature au d�ebut d�un cycle est observ�e� Le coe�cient �sel� est ainsi de

���� pcm�K� tandis que le coe�cient du graphite est de ��� pcm�K� Comme dans le cas de la

transmutation du ��Tc� avec le meme sel FLiBe� le coe�cient global de temp�erature est nul�

	�
 Apports du retraitement en ligne �a la s�uret�e

�	�	� Contr�ole de la r�eactivit�e

a � Situations progressives d
arr�et du retraitement

� D�enition d
une situation d
arr�et minimal

Le bon fonctionnement d�un REP repose sur une importante r�eserve de r�eactivit�e� genante du

point de vue de la suret�e� reconstitu�ee apr�es chaque d�echargement� L�ajout d�acide borique dans

l�eau du circuit primaire permet de compenser cet exc�edent initial de r�eactivit�e� �a raison d�environ

��
 pcm par ppm suppl�ementaire ��� � Une perte de r�eactivit�e de l�ordre de �
 


 pcm�an �soit

environ � pcm�h� peut etre ainsi g�er�ee�

���



Dans un RSF� le retraitement en ligne permet de minimiser l�inventaire �ssile en le main�

tenant en permanence au niveau strictement n�ecessaire pour stabiliser la r�eactivit�e� Ce niveau

est d�autant plus bas que le bullage continu d�h�elium entra#ne rapidement hors du c�ur les pro�

duits de �ssion gazeux et en particulier le x�enon� Outre un ajustement �a l��echelle de l�ann�ee� les

extractions et r�einjections rapides du retraitement continu semblent �a premi�ere vue capables de

modi�er la r�eactivit�e �a plus court terme� Pour v�eri�er cela� on se propose d��etudier pour deux

valeurs de la dur�ee de retraitement T ��
 jours et �

 jours� la r�eaction du syst�eme �a di��erentes

modi�cations instantan�ees du retraitement ��gure ������

LiF−BeF  

(Th+U)F

RSF

stockage du Pa

Th232

2

4

H 2fluoration

Bi−Li

Bi−Li

fluoration

surgénéréU233 U
Np, I

NL

PF

arrêt de l’ajout du thorium et de la

arrêt de l’extraction des PF

arrêt de la réinjection de l’U fluoré

réinjection des actinides extraits

situation d’arrêt minimal :

en plus de l’arrêt minimal :

en plus de l’arrêt minimal :

Fig� ���� ! Localisation des principales situations d�arr�et du retraitement �etudi�ees�

Les deux principales �etudes concernent l�extraction des lanthanides et la r�einjection des

�el�ements extraits lors de la premi�ere phase de �uoration �l�uranium� le neptunium et l�iode qui

n�a pas �et�e extraite avec les lanthanides�� Elles se d�e�nissent par rapport �a une �situation d�arret

minimal�� point de d�epart commun qui consiste �a ne plus alimenter le syst�eme en thorium et

�a ne plus y r�einjecter le protactinium et les actinides qui l�accompagnent ����U produit par

d�esint�egration du ���Pa et transuraniens extraits en meme temps que le protactinium�� A cela

s�ajoute �egalement l�arret du r�eajustement des concentrations de �uor� lithium et b�eryllium dans

le sel� Toutes les autres op�erations sont maintenues� y compris le bullage d�h�elium�

Cette modi�cation de base du retraitement est simul�ee �a partir de l��equilibre du RSF
���Th����U de r�ef�erence� choisi comme �etat du syst�eme �a t%
� Dans ce cas� le d�e�cit d����U

cr�e�e par l�arret de l�alimentation en thorium et de la r�einjection d�une partie seulement de l����U

produit �le syst�eme �etant surg�en�erateur� l�exc�es d����U est extrait� s�av�ere tr�es faible� La chute

���



de r�eactivit�e correspondante est d�autant plus limit�ee qu�elle est compens�ee par l�antir�eactivit�e

des transuraniens maintenus hors �ux� Elle se fait �a la vitesse de ���� pcm�h pour T % �
 jours

et de ��
� pcm�h pour T % �

 jours�

� Arr�et de l
extraction des PF

On s�int�eresse dans un premier temps �a la valeur instantan�ee �a t%
 de la pente suppl�emen�

taire de chute de r�eactivit�e
�
�keff �	�
keff

�
PF

g�en�er�ee par cet arret seul� On trouve une valeur de

�
��� pcm�h pour T % �
 jours et de �
�
� pcm�h pour T % �

 jours� A cet instant� on peut

�ecrire d�apr�es la d�e�nition de notre �evaluateur de keff �chapitre �� &

	
)keff�
�

keff



PF

% � )NPF

NPF �
�

aPF �
�

a�
�
�����

avec

! NPF l�inventaire des PF �NPF �
� est l�inventaire �a t%
�

! aPF �
� le nombre de neutrons captur�es dans les PF �a t%
� qu�on choisit d�exprimer en

neutrons par �ssion� soit 
�
�� n�f pour T % �
 jours et 
�
�� n�f pour T % �

 jours

! a�
� le nombre total de neutrons absorb�es �a t%
� soit ����� n�f dans les � cas

L�augmentation )NPF de l�inventaire des PF ne d�epend que de la puissance et s��el�eve ici �a

$ ��� �
�� mol�s� Par contre� la quantit�e de PF dans le sel combustible est �a l��equilibre ��� fois

plus importante pour T % �

 jours ����
 kg� que pour T % �
 jours ���
 kg�� Le rapport
aPF �	�
a�	� vaut 
�

� pour T % �
 jours� et 
�
�� pour T % �

 jours� ce qui signi�e que dans ce

dernier cas� la proportion de neutrons absorb�es dans les PF est environ ��� fois plus �elev�ee� On

retrouve bien le facteur ��� estim�e entre les valeurs de
�
�keff �	�
keff

�
PF

pour T % �
 jours et pour

T % �

 jours �	�
�	�	� � ��� � ���
�����

A partir de t%
� aPF �t� �evolue mais sur quelques heures la correction reste minime et la

formule ��� valable� Une bonne estimation de la pente totale de la chute de r�eactivit�e est donc

la somme de la pente de l�arret minimal et de la contribution
�
�keff
keff

�
PF

� On perd ainsi en tout

���
 pcm�h pour T % �
 jours et ���� pcm�h pour T % �

 jours� ce qui n�est pas beaucoup

plus rapide que dans la situation d�arret minimal� La �gure ���� repr�esente les augmentations

relatives de NPF et les chutes de r�eactivit�e totales
�keff
keff

associ�ees�

� Isolement du circuit de sel primaire

Il s�agit ici d��etudier l�in�uence d�un isolement temporaire de l�ensemble du circuit de sel

combustible� dans le cas par exemple d�une maintenance n�ecessaire sur un �el�ement unique de

l�usine de retraitement� point de passage oblig�e sans d�eviation possible� Il n�y a donc plus ici

ni aucune extraction� ni aucune r�einjection� Par rapport au cas pr�ec�edent o�u en plus de la

���
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Fig� ���� ! Empoisonnement li�e �a l�arr�et de l�extraction des produits de �ssion�

situation d�arret minimal les PF n��etaient plus extraits� la principale contribution suppl�ementaire

�a la chute de r�eactivit�e est l�accumulation du ���Pa� Comme dans le cas de l�accumulation des

produits de �ssion� on peut �ecrire &

	
)keff �
�

keff



���Pa

% � )N���Pa

N���Pa�
�

a���Pa�
�

a�
�
�����

avec

! N���Pa l�inventaire de ���Pa ����� kg pour T % �
 jours et ���� kg pour T % �

 jours �a

l��equilibre�

! a���Pa�
� le nombre de neutrons captur�es par le ���Pa �a t%
� soit 
�

� n�f pour T %

�
 jours et 
�
�� n�f pour T % �

 jours

A t%
� la valeur de )N���Pa est donn�ee par le taux de capture du ���Th �a l��equilibre� qui est

de ���� kg�j pour T % �
 jours et de ���� kg�j pour T % �

 jours� Ces valeurs nous donnent�
�keff �	�
keff

�
���Pa

% ����� pcm�h pour T % �
 jours et ���
� pcm�h pour T % �

 jours� Il ne

s�agit ici que d��evaluer la chute instantan�ee e�ective de r�eactivit�e� sans se pr�eoccuper de l�e�et

protactinium� qu�il faut g�erer dans le cas d�un tel arret long de plusieurs semaines� En ajoutant

la contribution du ���Pa pr�ec�edemment �evalu�ee �a la r�esultante de la situation sans extraction

des PF� on �evalue
�keff �	�
keff

�a �����
� $ ������� % ����� pcm�h pour T % �
 jours et �a ������� $

����
�� % ����� pcm�h pour T % �

 jours� Ces valeurs sont con�rm�ees �a quelques � pr�es par

les r�esultats de la simulation de la situation compl�ete�

���



b � Arr�et de la r�einjection des produits de la �uoration

On vient de constater que la possibilit�e d�empoisonnement par les produits de �ssion� comme

celle par le protactinium� est limit�ee �a quelques pcm�h� du fait de leur faible participation de

d�epart aux absorptions� Mais comme le montre la �gure ����� ceci n�est pas le seul moyen d�action

du retraitement sur la r�eactivit�e� Une analogie peut etre faite entre l�ajout d�acide borique dans

le cas d�un REP et la dilution de l�uranium du sel combustible d�un RSF� qui peut etre r�ealis�ee

par simple arret de la r�einjection de ce dernier apr�es sa �uoration ��� � Cette possibilit�e� propre

au RSF ���Th����U� qui consiste en une vidange partielle et provisoire des principaux �el�ements

�ssiles du sel ����U et ���U�� permet a priori une chute de r�eactivit�e d�autant plus signi�cative

que l�extraction d�uranium est rapide et que son inventaire est faible�

� Contribution de l
arr�et de la r�einjection de l
uranium �uor�e �a t��

Si seuls les termes de cr�eation et d�absorption des neutrons �termes c et a d�e�nis au chapitre �

pour notre �evaluateur de keff� concernant l�uranium �evoluent� la variation de r�eactivit�e due �a

la non�r�einjection de l�uranium s��ecrit &

	
)keff �
�

keff



U

%
)c

c
� )a

a
%

)cU
c�
� $ )cU

� )aU
a�
� $ )aU

� )cU
c�
�

� )aU
a�
�

�����

avec

! cU le nombre de neutrons cr�e�es par �ssion de l�uranium �����
 n�f �a t%
�

! c�
� le nombre total de neutrons cr�e�es par �ssion �a t%
 ������ n�f�

! aU le nombre de neutrons captur�es par l�uranium ������ n�f �a t%
�

! a�
� le nombre total de neutrons absorb�es �a t%
 ������ n�f�

Supposer que les sections e�caces moyennes de l�uranium ne sont pas modi��ees sur )t nous

permet d��ecrire &

)cU % )NU
cU�
�

NU�
�
�����

)aU % )NU
aU�
�

NU�
�
�����

On fait l�hypoth�ese que sur )t l�extraction par �uoration de l�uranium sans r�einjection est

la seule cause de variation de son inventaire NU�t�� Dans ce cas� par d�e�nition de T � la d�eriv�ee

de l�inventaire d�uranium en fonction du temps s��ecrit simplement&

dNU

dt
% �NU

T
�����

��




Pour un laps de temps )t petit devant T � on obtient apr�es int�egration de la formule ���� une

variation )NU de l�inventaire d�uranium donn�ee par&

)NU

NU�
�
% �)t

T
�����

On obtient �a partir des formules ���� ���� ��� et ��� &

	
)keff �
�

keff



U

% �
�
cU�
�

c�
�
� aU�
�

a�
�

�
)t

T
% � 
����

)t

T
�����

La chute de r�eactivit�e due �a la dilution de l�uranium par sa non�r�einjection est donc in�

versement proportionnelle �a la dur�ee de retraitement T � Elle d�epend aussi� logiquement� des

participations de l�uranium aux cr�eations et aux absorptions totales de neutrons� et plus pr�eci�

s�ement de leur di��erence� On �evalue ainsi cette contribution �a ���� pcm�h pour T % �
 jours et

�a �
 fois moins soit ����� pcm�h pour T % �

j�

� Chute de r�eactivit�e totale
Les r�esultats de la simulation compl�ete de l�arret de la r�einjection apr�es �uoration sont presen�

t�es sur la �gure ����� On v�eri�e que les sections e�caces moyennes et taux de r�eaction par noyau

de l�uranium restent constants et la formule ��� exacte pour tout )t inf�erieur �a quelques dizaines

d�heures� La pente de chute totale de la r�eactivit�e� faisant intervenir �egalement le neptunium

et l�iode� s��el�eve �a ���� pcm�h pour T % �
 jours et �a ��
�� pcm�h pour T % �

 jours� ce qui

con�rme les hypoth�eses faites plus haut� Pour donner un ordre de grandeur signi�catif� on peut

remarquer qu�une perte de r�eactivit�e de �

 pcm �valeur de �eff �a l��equilibre� est r�ealis�ee en

environ � h pour T % �
 jours et �
 h pour T % �

 jours�

En conclusion� outre l�absence de toute r�eserve de r�eactivit�e qui est un atout important pour

la suret�e� la �uoration de l�uranium permet �egalement de disposer d�une r�eserve d�antir�eactivit�e

non n�egligeable� Selon la vitesse du retraitement� le syst�eme peut perdre quelques centaines de

pcm en quelques heures� ce qui peut par exemple s�av�erer su�sant pour compenser l�augmenta�

tion de r�eactivit�e li�ee �a un �eventuel r�echau�ement di��er�e du graphite en c�ur�

c � Ajout accidentel de r�eactivit�e par le retraitement

Pour mieux appr�ecier la r�eserve d�antir�eactivit�e qu�o�re le retraitement en ligne du RSF
���Th����U� il convient d�envisager le risque d�un ajout important de r�eactivit�e� On choisit

de simuler la situation o�u l����U surg�en�er�e n�est accidentellement plus extrait du r�eservoir de

stockage du protactinium� et est enti�erement r�einject�e avec les autres actinides� Le syst�eme �etant

l�eg�erement sous�g�en�erateur pour T % �

 jours� on n��etudie que le cas du retraitement dont

la dur�ee est �
 jours� et qui surg�en�ere �a l��equilibre ���� kg�an d����U soit environ ��� g�h� Les
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formules ���� ��� et ��� �ecrites pour l�uranium restent naturellement valables pour la contribution

�a la variation de la r�eactivit�e de l�exc�es d����U introduit &
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N���U �
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�
c���U �
�

c�
�
� a���U �
�

a�
�

�
����
�

avec

! N���U l�inventaire d����U �a l��equilibre ����
 kg �a t%
�

! c���U�
� le nombre de neutrons cr�e�es par �ssion de l����U �a t%
 ������ n�f�

! a���U �
� le nombre de neutrons captur�es par l����U �a t%
 �
��
� n�f�

On �evalue ainsi
�
�keff �	�
keff

�
���U

�a $
��� pcm�h� ce que con�rme la simulation v�eri�ant �egale�

ment que les sections e�caces moyennes restent constantes� En valeur absolue� la contribution

de l�exc�es d����U est donc � fois celle de l�arret de l�extraction des PF� Mais elle reste nettement

inf�erieure �a l�antir�eactivit�e apport�ee par l�arret minimal et l�arret de la r�einjection de l�uranium

�uor�e� comme le r�esume le tableau ���
�

�	�	� Nonprolif�eration de l
���U

Le retraitement de r�ef�erence stocke provisoirement hors �ux le protactinium extrait a�n

d�attendre sa d�esint�egration en ���U� L����U surg�en�er�e est directement pr�elev�e dans ce r�eservoir�

���



�pcm�h T % �
 jours T % �

 jours

situation d�arret minimal ����� ���
�

arret de l�extraction

des produits de �ssion solubles
����
 �����

arret du retraitement

�circuit de sel isol�e�
����� �����

arret de la r�einjection

de l�uranium apr�es sa �uoration
���� ��
��

ajout accidentel

de l����U surg�en�er�e
$
��� non d�e�ni

Tab� ���
 ! R�ecapitulatif des valeurs de
�keff
keff

totales en pcm�h des di��erentes situations d�arr�et

du retraitement �etudi�ees� compar�ees �a un sc�enario d�ajout accidentel de r�eactivit�e�

par �uoration� Une telle extraction directe d����U pose le probl�eme de la prolif�eration de cet
���U� pur et facilement accessible� Meme si les quantit�es sont faibles� il convient de proposer une

alternative moins prolif�erante �a cette m�ethode d�extraction de l����U surg�en�er�e�

Une possibilit�e consiste �a exploiter la tra	cabilit�e de l����U� dont on a vu qu�un descendant�

le �	�Tl� �emet un gamma de ��� MeV� A l��equilibre de r�ef�erence� la proportion molaire de l����U

dans l�uranium du sel est de 
����� Une telle concentration est su�sante pour d�etecter cet

uranium� s�il venait �a etre pr�elev�e illicitement� Nous avons donc simul�e un syst�eme dans lequel

l����U surg�en�er�e n�est plus pr�elev�e au niveau du r�eservoir de stockage du protactinium� maintenu

ferm�e et inaccessible� mais au niveau de la �uoration de l�uranium� L����U pr�elev�e �a cette �etape

a�n de maintenir constante la r�eactivit�e s�accompagne ainsi des autres isotopes de l�uranium�

parmi lesquels l����U facilement d�etectable�

La �gure ���� montre comment la mise �a l��equilibre de l�uranium est modi��ee par rapport

au cas de r�ef�erence� L�inventaire d�uranium se stabilise �a ��� t� contre ��� t dans le cas de

r�ef�erence� L�inventaire d����U est �a peine modi��e� tandis que ceux de l����U� de l����U et de l����U

sont r�eduits� La proportion molaire d����U dans l�uranium est inchang�ee par rapport au cas de

r�ef�erence �
������ L�inventaire des transuraniens produits par captures parasites successives

sur l�uranium est r�eduit �a environ �
 kg �a l��equilibre� contre ��
 kg dans le cas de r�ef�erence

��gure ������ Cela explique� avec la r�eduction de l�inventaire des isotopes de l�uranium produits

�a partir de l����U� le meilleur taux de r�eg�en�eration obtenu �a l��equilibre� Partant de l��etat initial

de r�ef�erence� caract�eris�e par un taux de r�eg�en�eration de ��
� environ� ce syst�eme voit en e�et

son taux de r�eg�en�eration se stabiliser �a ��
�
� contre ��
�� dans le cas de r�ef�erence�

Le sch�ema de la �gure ���� illustre le gain neutronique r�ealis�e par pr�el�evement d�uranium �a

la �uoration et non seulement d����U pur� en donnant les taux de r�eaction� de d�ecroissance et
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est extrait avec les autres isotopes de l�uranium �a la �uoration�

d�extraction des principaux noyaux �a l��equilibre� Les termes d�extraction de l�uranium �n�egatifs

pour les isotopes autres que l����U� expliquent notamment que le ���Pu ne capture �a l��equilibre

que �� neutrons pour �


 �ssions� contre �
 dans le cas de r�ef�erence�

	�� Le point sur les �el�ements de �exibilit�e du RSF �Th�UF�

En partant du syst�eme de r�ef�erence inspir�e du projet MSBR� nous avons explor�e dans ce

chapitre quelques potentialit�es du concept de RSF �a mod�erateur graphite pour une production

durable d��energie nucl�eaire� selon les trois crit�eres retenus depuis le d�ebut� Le premier de ces

crit�eres est une utilisation optimale du combustible thorium� Nous avons donc envisag�e di��e�

rentes options destin�ees �a am�eliorer l��economie de neutrons de ce r�eacteur� en utilisant le taux de

r�eg�en�eration obtenu comme indicateur� L�am�enagement d�une zone fertile en p�eriph�erie du c�ur

favorise la surg�en�eration� au prix d�un doublement du facteur de forme� Le remplacement du sel

FLiBe par le sel FLiNa ���� LiF � ����� NaF � ��� �Th$U�F�� permet de diviser par � la

production de tritium et de rendre le coe�cient de temp�erature total du syst�eme n�egatif� malgr�e

une l�eg�ere d�et�erioration du bilan neutronique� Mais c�est surtout le retraitement en ligne qui

peut apporter au syst�eme le plus d�avantages� a priori insoup	conn�es� selon les e�orts consentis

sur les proc�ed�es pyrochimiques utilis�es� Pr�esent�e �a l�origine comme une contrainte� pour l�ex�

traction rapide des produits de �ssion� le retraitement en ligne nous est en e�et apparu comme

la principale source de �exibilit�e du syst�eme� Son ralentissement et sa simpli�cation permettent
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d�ajuster facilement le taux de r�eg�en�eration� L�extraction continue du neptunium� possible au

niveau de la �uoration� est particuli�erement int�eressante� abaissant le temps de doublement �a

l��equilibre de �� �a �
 ans� tout en r�eduisant l�inventaire des transuraniens de deux ordres de gran�

deur� Certaines de ces options peuvent etre coupl�ees� a�n d�obtenir un syst�eme surg�en�erateur

performant� ou au contraire un producteur d��energie simpli��e�

La �exibilit�e de l��economie de neutrons d�un tel syst�eme nous a amen�e ensuite �a envisager les

possibilit�es de transmutation de produits de �ssion �a vie longue� qui dominent la radiotoxicit�e

des rejets apr�es quelques milliers d�ann�ees� Par la r�einjection de l�iode dans le sel� et le recyclage

des poussi�eres m�etalliques de techn�etium dans des cylindres de graphite en p�eriph�erie du c�ur�

il est possible de transmuter l�
��I et le ��Tc �a un taux �egal �a celui de leur production� le syst�eme

restant juste r�eg�en�erateur� Ce proc�ed�e permet en outre d�annuler le coe�cient de temp�erature

total du syst�eme� ce qui reste vrai lorsqu�on remplace le techn�etium par du thorium� Dans ce

cas� la surg�en�eration d����U ne se fait plus dans le sel combustible mais dans les cylindres de

graphite� moyennant un recyclage par cycles de quelques ann�ees�

Dernier crit�ere abord�e dans ce chapitre� la suret�e du r�eacteur peut directement etre am�elior�ee

par le retraitement en ligne� L�extraction rapide des produits de �ssion permet notamment

l�absence de r�eserve de r�eactivit�e dans le c�ur� Ce dernier s��etou�e rapidement en cas d�arret de

la r�einjection dans le sel de l�uranium �uor�e� avec une chute de r�eactivit�e d�environ �

 pcm�h

pour une dur�ee de retraitement T de �
 jours� Dans le cas d�un fonctionnement surg�en�erateur� le

pr�el�evement au niveau de la �uoration de l����U en exc�es� avec les autres isotopes de l�uranium�

est favorable �a la non�prolif�eration� du fait de la pr�esence d����U facilement d�etectable par son

gamma associ�e de ��� MeV� Par tous ces �el�ements int�eressants de �exibilit�e� le RSF �Th�U�F�

semble particuli�erement bien adapt�e �a la production d��energie en cycle thorium� ce qui nous

am�ene �a �etudier la faisabilit�e de la transition �a ce cycle�
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Chapitre �

Etude de transitions possibles vers la

�li�ere �Th�U�F�

Jusqu��a pr�esent� nous avons d�etermin�e les caract�eristiques principales et explor�e quelques�

unes des multiples potentialit�es de la �li�ere ���Th����U en RSF �a spectre �epithermique� L�en�

semble de ces �etudes con�rme l�int�eret suscit�e a priori par le cycle ���Th����U en spectre ther�

mique� dont le syst�eme �etudi�e dans le cadre de ce travail est un exemple prometteur� Il convient

maintenant d�examiner dans quelles conditions il est possible de d�emarrer une telle �li�ere �a par�

tir des combustibles nucl�eaires disponibles actuellement� Le but de ce chapitre est d�aborder de

la fa	con la plus compl�ete possible le probl�eme de la transition �a la �li�ere RSF thorium� tant du

point de vue du comportement du syst�eme au cours de la transition que du point de vue des

di��erents sc�enarios envisageables�

��� Transition vers le cycle asymptotique ���Th����U

Le probl�eme du passage au cycle thorium se ram�ene �a celui de la production de l�inventaire

initial d����U� n�ecessaire pour d�emarrer l�un des syst�emes ���Th����U �etudi�es pr�ec�edemment�

Plutot que de d�attendre d�avoir produit su�samment de cet ���U dans un r�eacteur d�edi�e� il

semble int�eressant de le faire progressivement dans le RSF lui�meme� en rempla	cant au d�emarrage

l����U par de la mati�ere �ssile plus facilement disponible�

�	�	� Utilisation du plutonium des combustibles REP us�es

Une premi�ere solution consiste �a utiliser le plutonium des combustibles REP us�es comme

inventaire �ssile initial sur support thorium� Ce plutonium est progressivement remplac�e par

l����U produit� dont on extrait l�exc�es �eventuel comme dans le cas du RSF d�emarr�e directement

en ���Th����U� On appelle d�esormais �Th�Pu � ���U� ce type de transition�
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a � Transition Th�Pu � ���U de r�ef�erence

Pour se donner une premi�ere id�ee de la faisabilit�e d�une telle transition� on utilise un plu�

tonium de bonne qualit�e �ssile du point de vue du spectre �epithermique du RSF qu�il s�agit de

d�emarrer� On choisit le plutonium extrait du combustible us�e d�un REP de type UOX� � ans

apr�es son d�echargement ��� � Ce type de plutonium sera d�esormais appel�e �Pu UOX ��� et le

syst�eme d�emarr�e �a partir de ce plutonium �Th�Pu UOX � � ���U��

� Description du r�egime transitoire du syst�eme Th�Pu UOX � � ���U

Le retraitement en ligne est le meme que celui appliqu�e au RSF ���Th����U de r�ef�erence� avec

extraction et stockage temporaire hors �ux du ���Pa� Le sel initial choisi est semblable au sel du

RSF ���Th����U� soit �
� LiF � ����� BeF� � ����� �Th$Pu�F�� le plutonium rempla	cant l����U

au d�emarrage� Pour �forcer� le syst�eme �a rejoindre le meme �equilibre qu�en cas de d�emarrage �a

l����U� on impose de la meme fa	con un inventaire total de noyaux lourds constant� en ajustant

pour cela l�alimentation en thorium� Le plutonium va ainsi etre progressivement remplac�e par

l����U produit� la di��erence �etant combl�ee par l�apport de ���Th�

Pour rendre le syst�eme critique au d�emarrage� ��� t de Pu UOX � sont n�ecessaires� Cet

inventaire initial de plutonium diminue progressivement jusqu��a atteindre sa valeur �a l��equilibre
���Th����U� soit un peu moins de �
 kg� Le taux de �ssion total du syst�eme �etant de l�ordre

de la tonne par an� on s�attend a priori �a ce que la transition s��etale tout au plus sur une

dizaine d�ann�ees� La �gure ��� montre le remplacement du plutonium par l�uranium� �a partir

de l����U produit par capture sur le ���Th� L�essentiel du plutonium dispara#t en � ans� seul

le ���Pu persistant au�del�a d�une dizaine d�ann�ees� A partir du ���Pu� on produit par captures

successives am�ericium et curium� L�inventaire total des actinides mineurs� incluant le neptunium

form�e �a partir de l�uranium� atteint la valeur maximale de ��
 kg au bout de �
 ans� puis rejoint

lentement la valeur de l��equilibre ���Th����U ��
 kg environ�� La �gure ��� illustre l�incin�eration

totale progressive du plutonium sous la forme d�am�ericium et de curium� les derni�eres �ssions

de cette cha#ne se faisant sur le ���Cm et le ��
Cf� L�inventaire du ���Np �evolue quant �a lui de

la meme fa	con que dans le cas de la transition ���Th����U�

Le principe de la transition repose sur l�entretien de la puissance et de la r�eactivit�e par la

�ssion du plutonium� en attendant que l�uranium prenne le relais� Comme le montre la �gure ����

le changement de nature des noyaux �ssiles entra#ne une modi�cation de la section e�cace totale

de �ssion� et des sections e�caces partielles de �ssion calcul�ees pour les quatre principaux noyaux

�ssiles� Les sections e�caces partielles de �ssion du plutonium ����Pu et ��
Pu� diminuent au

pro�t des contributions de l����U et de l����U� Dans le d�etail� la contribution du ��
Pu au taux

de �ssion total passe d�environ �
� �a �
� au cours des deux premi�eres ann�ees� du fait de sa

r�eg�en�eration par capture sur le ��	Pu� Cet e�et permet de prolonger la �ssion du plutonium

au�del�a de � ans apr�es le d�emarrage�
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En une vingtaine d�ann�ees� la r�epartition des �ssions rejoint donc celle de l��equilibre ���Th����U�

avec environ �
� des �ssions dans l����U� et le reste dans l����U� Sur cette p�eriode� la stabilisa�

tion de l����U a provoqu�e une augmentation de la section e�cace totale de �ssion� La diminution

de l�inventaire �ssile est n�eanmoins su�sante pour se traduire par une augmentation du �ux

int�egr�e total jusqu��a la valeur de ��� �
 
� n�cm���s�
 ��gure �����

Le temps que met le syst�eme Th�Pu UOX � � ���U pour rejoindre le RSF ���Th����U

du point de vue de la surg�en�eration d����U est �egalement d�une vingtaine d�ann�ees� Entre�

temps� le cout neutronique des r�eactions dans le plutonium amoindrit le taux de capture dans

le thorium� et rend n�ecessaire le recours �a un faible apport ext�erieur d����U pour maintenir la

r�eactivit�e constante� Ceci explique que la production cumul�ee d����U reste n�egative pendant les

�� premi�eres ann�ees� avec un d�e�cit maximal �a � ans d�environ �

 kg d����U ��gure ����� Le

syst�eme produit un inventaire initial d����U pour un RSF ���Th����U en �� ans ��temps de

premier doublement��� soit en �
 ans de plus qu�en cas de d�emarrage �a l����U�

� Evolution de la radiotoxicit�e des rejets d
actinides

La quantit�e de transuraniens circulant dans le c�ur et donc dans l�usine de retraitement

est plus importante au cours du transitoire que dans le cas de r�ef�erence ���Th����U� De fait� la

��
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radiotoxicit�e g�en�er�ee par les pertes au retraitement est plus importante� Les �el�ements participant

�a la radiotoxicit�e des rejets � ans apr�es le d�emarrage sont d�etaill�es par la �gure ���� A ce moment

de la transition� le plutonium domine toujours le total sur une p�eriode s��etalant de �
� �a �
� ans

apr�es le retraitement� La �gure ��� montre comment la radiotoxicit�e totale des rejets converge

vers celle g�en�er�ee �a l��equilibre ���Th����U�

� Proportion de neutrons retard�es

Le couple d�isotopes �ssiles du plutonium pr�esente des proportions � de neutrons retard�es

similaires aux valeurs de l�uranium ����Pu et ��
Pu& ��
 et ��
 pcm� ���U et ���U& ��
 et

��
 pcm�� On s�attend donc �a ce que la proportion de neutrons retard�es reste sensiblement

constante au cours du transitoire� En supposant toujours la perte d�un tiers des neutrons retard�es

dans les �echangeurs� on suit l��evolution de la proportion e�ective �eff de ces neutrons dans le

c�ur ��gure ����� La contribution tr�es faible des actinides mineurs �quelques pcm� est n�eglig�ee�
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b � Sensibilit�e de la transition au type de plutonium utilis�e

Dans le cas de la transition Th�Pu UOX � � ���U� on s�est plac�e dans un cas favorable� en

ayant recours �a un plutonium de bonne qualit�e �ssile� La nature �epithermique du spectre dans

le sel nous am�ene �a �etudier ce qu�il se passe lorsque le plutonium utilis�e a �et�e entrepos�e plus

longtemps ou a �et�e recycl�e en combustible MOX�
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� Description du plutonium utilis�e

La premi�ere cause de modi�cation de la qualit�e �ssile du plutonium des combustibles us�es

est li�ee �a la d�ecroissance �� du ��
Pu avec une demi�vie de �� ans environ� Le recyclage en

combustible MOX a lui pour e�et de diminuer la proportion du ���Pu au pro�t du ��	Pu dans

le combustible r�ecup�er�e apr�es d�echargement�

Pu de type UOX Pu de type MOX

Tref � ans �
 ans �� ans �
 ans � ans �
 ans �� ans �
 ans

���Pu ��� ��� ��� ��� ��� ��� ��� ���
���Pu ���� ���� ���
 ���� ���� �
�� ���� ����
��	Pu ���� ���� ���� ���� ���� ���� ���
 ���

��
Pu ���� ��� ��� ��� ���� ��� ��� ���
���Pu ��� ��� ��� ��� ���� ���� ���� ����

Tab� ��� ! Compositions isotopiques �� du Pu extrait des combustibles UOX et MOX us�es

apr�es �� ��� �� et �� ans de refroidissement�

Pour appr�ecier ces deux e�ets sur le comportement du plutonium en RSF Th�Pu � ���U�

nous avons evalu�e les vecteurs isotopiques de plutonium issu de deux types de combustible REP

�UOX et MOX�� pour des dur�ees de refroidissement Tref augment�ees par pas de �� ans �demi�

vie approximative du ��
Pu�� de Tref % � ans �a Tref % �
 ans �tableau ����� On n�extrait le

Pu du combustible us�e qu�au moment de l�utiliser� et on tient donc compte des d�ecroissances

produisant du plutonium �a l�int�erieur du combustible us�e� comme la d�esint�egration � du ���Cm

en ��	Pu ����� ans de demi�vie�� Pour le Pu UOX� on se base sur les donn�ees des r�eacteurs REP

UOX de type N� et de burn�up ���� GWj�t� utilisant de l����U enrichi �a ��� Le Pu MOX est

calcul�e pour des REP MOX de burn�up ���� GWj�t� utilisant un combustible �a ��� � de Pu

��� � On constate que l��evolution de la proportion de ��
Pu est comparable pour les deux types

de plutonium� et devient n�egligeable au�del�a de �
 ans de refroidissement du combustible us�e�

Le Pu MOX se distingue par une proportion plus faible de ���Pu �environ �
� en moyenne au

lieu de ��� pour le type UOX�� dont une partie a �et�e convertie en ��	Pu lors du recyclage MOX

�environ ��� de ��	Pu au lieu de ��� pour le type UOX��

� Modications des performances surg�en�eratrices

Pour chacune des compositions initiales de plutonium pr�esent�ees dans le tableau ���� nous

avons simul�e le transitoire jusqu��a ce que l��equilibre ���Th����U soit atteint� La �gure ��� montre

qu�avec le temps de refroidissement du plutonium� son inventaire initial augmente signi�cative�

ment s�il est de type UOX �de ��� t pour Tref % � ans �a ��� t pour Tref % �
 ans�� et encore

plus s�il est de type MOX �de ��� t pour Tref % � ans �a ���� t pour Tref % �
 ans�� On v�eri�e

qu�au�del�a de Tref % �
 ans� les modi�cations sont minimes�
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De ce premier constat ressort la n�ecessit�e d�adapter l�usine de retraitement �a l�importance de

l�inventaire initial de plutonium� a�n d�en extraire le moins possible� On suppose dans la suite

que le plutonium est en permanence maintenu dans le sel combustible� par exemple par le biais

de sa �uoration� suivie de sa r�einjection� avec l�uranium avant l�extraction r�eductrice des autres

actinides� Pour simpli�er l��etude� nous allons �a pr�esent comparer trois transitions caract�eris�

tiques� bas�ees sur le Pu UOX �� le Pu UOX �
 �in�uence de la d�ecroissance du ��
Pu�� et en�n

le Pu MOX �
 �in�uence du recyclage MOX�� Pour ce dernier se pose le probl�eme de la solubi�

lit�e limit�ee du plutonium dans le sel retenu ��LiF � BeF�� avec ����� de �Th$Pu�F��� A partir

des donn�ees disponibles pour le sel LiF�BeF� pur ��gure ���
�� on estime que la concentration

maximale de plutonium dans le sel� acceptable au d�emarrage� est de quelques pourcents� Cette

limite est pessimiste� dans la mesure o�u la faible proportion de BeF� dans le sel utilis�e tend �a

augmenter la solubilit�e du plutonium dans notre cas� Le cas Th�Pu MOX �
 � ���U se situe

juste �a la limite de solubilit�e� avec une concentration en PuF� d�environ �� au d�emarrage� On le

conserve comme transition caract�eristique int�eressante �a �etudier� mais ce probl�eme de solubilit�e

constitue une premi�ere raison de pr�ef�erer le Pu UOX au Pu MOX�

Pu UOX� Tref % � ans Pu UOX� Tref % �
 ans Pu MOX� Tref % �
 ans

�cap �fis N �kg� �cap �fis N �kg� �cap �fis N �kg�

���Pu ���� ���� ��
 ��� ���
 ��
 ��� ���� ��

���Pu ���� ���
 ���
 ���� ���� ���
 ��� ���� ��


��	Pu ���� 
��� ��
 ���� 
��� ��

 �
�� 
��� ���

��
Pu ���� �
�� ��
 �
�� ���� ��
 ��� ���� ��

���Pu ���� 
��� ��
 ���� 
��� ��
 ��� 
��� ���


total Pu ���� ���� ���
 ���� ���� ���
 ��� ��� ����


Tab� ��� ! Sections e�caces moyennes de capture �cap et de �ssion �fis �barn et inventaires

N �kg des isotopes du plutonium au d�emarrage de trois RSF Th�Pu � ���U�

Pour les trois types de plutonium retenus� le tableau ��� fournit les sections e�caces moyennes

de capture et de �ssion de chaque isotope au d�emarrage du syst�eme� On constate que les sections

e�caces globales du plutonium sont r�eduites environ de moiti�e lorsqu�on passe du Pu UOX �

au Pu UOX �
� et du Pu UOX �
 au Pu MOX �
� Ce durcissement progressif du spectre

explique que les inventaires initiaux de plutonium correspondants soient �a peu pr�es doubl�es �de

��� t �a ��� t� et de ��� t �a ���� t�� Dans tous les cas� les sections e�caces moyennes rejoignent

progressivement les valeurs de l��equilibre ���Th����U�

Le spectre moyen dans le sel� durci par le plutonium initial� converge vers le spectre plus doux

de l��equilibre ���Th����U� La comparaison des spectres au d�emarrage ��gure ����� montre que

les niveaux de �ux sont identiques aux �energies sup�erieures au keV� et restent proches jusqu��a

���



quelques eV� La forte r�esonance de capture �a � eV du ��	Pu explique qu�aux �energies inf�erieures

le niveau de �ux est d�autant plus faible que la proportion de ��	Pu est importante dans le pluto�

nium initial� Cet e�et explique le durcissement du spectre observ�e� responsable de l�augmentation

de l�inventaire initial de plutonium� On remarque �a 
�� eV l�empreinte de la r�esonance d�absorp�

tion du ���Pu� Les spectres initiaux des transitions utilisant du Pu UOX �� du Pu UOX �
 et

du Pu MOX �
 �de valeurs int�egr�ees respectives ��� �

�� ��� �

� et ��� �

� n�cm���s�
� se

d�eforment au cours du transitoire pour rejoindre le spectre �a forte composante thermique de

l��equilibre ���Th����U ���� �

� n�cm���s�
��
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Fig� ���� ! Spectres moyens dans le sel combustible au d�emarrage de trois RSF Th�Pu � ���U�

compar�es au cas de l��equilibre ���Th����U�

La �gure ���� compare l��evolution des stocks d����U surg�en�er�e� accumul�es au cours des trois

transitoires Th�Pu � ���U compar�es� Par rapport au RSF Th�Pu UOX � � ���U� la plus

grande proportion de ��	Pu dans le Pu UOX �
 explique une production d����U plus rapide d�es

les premi�eres ann�ees du transitoire� On constate en e�et dans ce cas que la transition se fait sans

recours �a de l����U autre que celui produit par le syst�eme� du fait d�un entretien plus e�cace

de la r�eactivit�e par r�eg�en�eration de ��
Pu �a partir du ��	Pu� Pour la meme raison� le gain sur

la production d����U au cours des premi�eres ann�ees du transitoire est encore am�elior�e avec le

Pu MOX �
� dont l�inventaire initial est cependant plus important� ce qui retarde consid�erable�

ment la mise �a l��equilibre� Le temps de premier doublement est ainsi dans ce cas de �
 ans� soit

le double de celui du RSF Th�Pu UOX � � ���U� Du point de vue de la vitesse de la transi�

tion Th�Pu � ���U� le plutonium de type UOX est donc pr�ef�erable� et autorise une production

d����U proche de celle obtenue en cycle ���Th����U�
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di��erant par le type de plutonium utilis�e au d�emarrage�

Pour clore cet aper	cu de la r�eg�en�eration en cours de transition Th�Pu � ���U� il est int�e�

ressant de mentionner l�in�uence de l�am�enagement d�une zone fertile p�eriph�erique� telle qu�elle

a �et�e �etudi�ee pour le RSF ���Th����U de r�ef�erence au chapitre pr�ec�edent� Nous choisissons pour

cela le plutonium UOX �
� qui nous l�avons vu� est le plus int�eressant en termes de quantit�e

d����U produite� A partir de ce plutonium� nous d�emarrons un RSF Th�Pu� ���U avec le meme

c�ur �a zone fertile p�eriph�erique que celui pr�ec�edemment �etudi�e� On rappelle que la zone �ssile

centrale regroupe ��� canaux de �� cm de diam�etre� et la zone fertile p�eriph�erique ��� canaux

de �� cm de diam�etre� Avec cette g�eom�etrie de c�ur� le spectre au d�emarrage est plus doux

que dans le cas de r�ef�erence �a zone unique� Les sections e�caces moyennes de capture et de

�ssion du plutonium sont alors environ quatre fois plus �elev�ees �respectivement ���� barn pour

la capture et ���
 barn pour la �ssion�� ce qui ram�ene l�inventaire initial n�ecessaire �a ��� t� au

lieu des ��� t pour le d�emarrage du Th�Pu UOX �
 � ���U �a zone unique�

La production d����U diminue avec l�inventaire initial de plutonium� dans la mesure o�u le sys�

t�eme r�eg�en�ere moins de ��
Pu par capture sur le ��	Pu� Alors que le RSF Th�Pu UOX �
� ���U

�a zone unique assure la transition sans apport ext�erieur d����U� le syst�eme �a zone fertile p�eriph�e�

rique est ainsi consommateur net d����U pendant les �� premi�eres ann�ees ��gure ������ Le taux

de r�eg�en�eration plus �elev�e en ���Th����U de la con�guration �a zone fertile ne devient e�ectif

qu�apr�es une cinquantaine d�ann�ees� Le recours �a cette m�ethode n�est donc int�eressant qu�une

fois le plutonium initial incin�er�e et l��equilibre ���Th����U �a peu pr�es atteint�
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� Radiotoxicit�e totale des rejets d
actinides
La �gure ���� montre que la radiotoxicit�e des rejets d�actinides apr�es �


 ans de d�ecroissance

est� par rapport au cas ���Th����U� �
 fois plus �elev�ee pour la transition Th�Pu UOX �
� ���U�

et �
 fois plus �elev�ee pour la transition Th�Pu MOX �
 � ���U� On remarque que le Pu MOX �

g�en�ere une radiotoxicit�e l�eg�erement moindre que le Pu UOX �
� du fait d�un inventaire initial

plus faible� Mais cette transition produit moins d����U� avec un temps de premier doublement

d�une cinquantaine d�ann�ees contre moins de �
 ans avec le Pu UOX �
� D�un point de vue

g�en�eral� le plutonium le mieux adapt�e �a la transition Th�Pu � ���U est clairement de type

UOX� Choisir ensuite le temps de refroidissement de ce type de plutonium doit r�esulter d�un

compromis entre la vitesse de transition souhait�ee et le niveau acceptable de radiotoxicit�e g�en�er�ee

par les pertes au retraitement�

�	�	� Utilisation d
uranium enrichi �a ��� en ���U

a � Transition Th�enrU � ���U

Le syst�eme pr�esent�e ici est d�emarr�e avec un inventaire initial d�uranium enrichi �a ��� en ���U�

toujours dans le but de rejoindre progressivement l��equilibre ���Th����U� Cet enrichissement de

��� r�esulte d�un compromis entre une valeur su�sante pour d�emarrer et op�erer une transition la

plus rapide possible� et une valeur limit�ee par des contraintes de non�prolif�eration et d�entretien

de la r�eactivit�e par production de ���Pu �a partir de l����U�
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Pour rendre le syst�eme critique au d�emarrage en rempla	cant l����U par de l�uranium enrichi �a

���� ���� t d����U sont n�ecessaires� soit un total de ��
� t d�uranium� A partir de ce seul apport

�ssile initial d����U� le but est toujours d�atteindre le plus rapidement possible l��etat d��equilibre
���Th����U� Cet objectif revient �a accumuler en cours de transition un stock d����U qui soit

le plus proche possible de celui constitu�e lors d�un d�emarrage directement �a l����U� La �gure

���� montre que le stock d����U en exc�es reste n�egatif �traduisant le recours �a un l�eger apport

ext�erieur d����U� ou nul pendant plus des �
 premi�eres ann�ees de la transition Th�enrU � ���U�

Il faut attendre une cinquantaine d�ann�ees pour que le taux de production d����U soit celui du

transitoire ���Th����U� La quantit�e n�ecessaire pour d�emarrer un RSF �a l����U n�est ainsi atteinte

qu�au bout de �
 ans environ �temps de premier doublement��
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Fig� ���� ! Evolution des inventaires d�uranium et de transuraniens au cours de la transition

Th�enrU ���� � ���U�

Pour comprendre les raisons d�un tel �manque �a gagner� en ���U� il est utile de d�etailler

l��evolution des quantit�es de chaque actinide dans le sel combustible ��gure ������ Les inventaires

des isotopes de l�uranium rejoignent tous leur valeur d��equilibre en une cinquantaine d�ann�ees� �a

l�exception de l����U initial qui n�a toujours pas disparu �a t % �� ans� Les transuraniens form�es

par captures successives sur l�uranium sont �
 fois moins importants en masse que l�uranium�

mais tous leurs transitoires s��etalent sur plusieurs dizaines d�ann�ees� Par ordre d�importance ap�

para#t d�abord le plutonium form�e �a partir de l����U� puis le neptunium provenant des captures

sur l����U� et en�n l�am�ericium et le curium� On se rend compte que c�est essentiellement le plu�

tonium� dont une partie est �egalement produite apr�es le d�emarrage par capture sur le neptunium

issu de l����U� qui ralentit la mise �a l��equilibre et donc la production d����U�

���



b � Comparaison �a la transition Th�Pu UOX � � ���U

Pour mieux appr�ecier le retard induit par la pr�esence initiale d�uranium enrichi� il peut s�av�e�

rer int�eressant de comparer du point de vue des captures parasites la transition Th�enrU � ���U

�a une transition Th�Pu � ���U plus e�cace� Nous nous baserons dans la suite sur celle utilisant

du Pu d�origine UOX fra#chement refroidi �� ans�� Une premi�ere indication est celle de la radio�

toxicit�e totale induite par les rejets produits au cours de la mise �a l��equilibre du syst�eme� Ainsi�

pour �

 ans de production d��energie� et �


 ans apr�es le retraitement� le RSF d�emarr�e avec de

l�uranium enrichi �a ��� g�en�ere une radiotoxicit�e de ��� �
� Sv�GWth� contre ��
 �
� Sv�GWth

pour le RSF Th�Pu � ���U choisi� et ��� �
� Sv�GWth pour le RSF ���Th����U�
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Fig� ���� ! Nombre moyen � de neutrons produits par �ssion� et nombre de ces neutrons captur�es

par les noyaux lourds du sel dans le cas des deux transitions compar�ees�

Le graphe de gauche de la �gure ���� repr�esente l��evolution du nombre moyen � de neutrons

produits par �ssion pour chaque transition� Mis �a part un exc�es d�environ 
�� neutron par

�ssion pour la transition Th�Pu � ���U au d�emarrage �du �a la pr�edominance des �ssions du

plutonium�� les valeurs de � sont comparables� avec meme un l�eger avantage pour la transition

Th�enrU � ���U ��ssion du plutonium r�epartie sur l�ensemble de la transition�� Le graphe de

droite de la �gure ���� repr�esente le nombre de neutrons par �ssion captur�es par les actinides� La

di��erence entre � et ce dernier nombre est simplement la somme des autres taux d�absorption

dans le sel� le graphite et le carbure de bore �valeur constante d�environ ��� n��ssion�� Le

nombre total de neutrons par �ssion disponibles pour les captures dans le thorium et les autres

actinides au cours de la transition Th�enrU � ���U est donc sensiblement le meme que dans le

cas Th�Pu � ���U� La �gure ���� fournit pour chaque transition les taux de capture dominants

dans les actinides autres que le thorium� La transition Th�Pu � ���U consomme rapidement le
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Fig� ���� ! Principaux taux de capture intervenant dans la transition Th�enrU� ���U� compar�ee

�a la transition Th�Pu UOX � � ���U�

plutonium par �ssion du ���Pu et du ��
Pu� en attendant que l����U en cours de formation prenne

le relais� La r�eg�en�eration du ��
Pu par capture sur le ��	Pu permet de maintenir la r�eactivit�e

constante en minimisant l�apport ext�erieur d����U�

Dans le cas du d�emarrage �a l�uranium enrichi� les captures parasites sont plus genantes� car

elles sont �a la fois plus importantes et plus longues �a dispara#tre� D�une part� comme l����U qui

le produit par capture� le ���Pu dispara#t lentement� ce qui contribue �a allonger le transitoire�

D�autre part� l����U pr�esente une capture parasite plus couteuse que celle sur le ���Pu dans la

transition Th�Pu � ���U� En e�et� un noyau de ���Pu peut produire un noyau �ssile de ��
Pu

si une seconde capture suit la premi�ere capture parasite� Pour redonner un noyau �ssile �a partir

d�un noyau d����U� il faut encha#ner � captures successives&

�n� �� �n� �� �� �n� �� �� �n� ��
���U �� ���U �� ���U �� ���Np �� ���Np �� ���Pu �� ���Pu

���� b �
�� b ��� j ���� b ��� j ���� b

Les sections e�caces indiqu�ees sont celles au d�emarrage de la transition Th�enrU � ���U�

Rapport�ee au nombre de �ssions� une capture parasite dans l����U coute donc bien deux fois

plus cher qu�une capture parasite dans le ���Pu� Le taux de capture du ���Pu s��equilibre en

une dizaine d�ann�ees avec celui de l����U� si bien qu�alors le taux de capture de l����U devient

�egalement son taux de production de ���Pu� A t % �� ans� le taux de production de ���Pu par

l����U est � fois sup�erieur �a celui par l����U� mais le cout neutronique parasite est le meme� du

fait des � captures successives n�ecessaires �a partir de l����U�
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Fig� ���
 ! Evolution du taux de r�eg�en�eration de l����U dans le syst�eme d�emarr�e �a l�uranium

enrichi� compar�ee au cas des d�emarrages �a l����U et au Pu issu de combustible UOX us�e et

refroidi � ans� On remarque la contribution temporaire du ���Cm �a la �ssion ��a droite�
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Le taux de capture parasite plus important dans la transition Th�enrU � ���U conduit �a un

taux de capture sur le thorium plus faible que dans les transitions Th�Pu � ���U et ���Th����U

��gure ������ On retrouve ainsi sur le taux de r�eg�en�eration les memes temps caract�eristiques�

observ�es pour le taux de capture du thorium� que mettent les transitions �etudi�ees pour rejoindre

le r�egime de r�eg�en�eration du RSF ���Th����U� soit une trentaine d�ann�ees pour Th�Pu � ���U

et le double pour Th�enrU � ���U ��gure ���
�� Le passage d�une pente n�egative �a une pente

positive du taux de r�eg�en�eration se fait au moment o�u� par noyau d����U consomm�e� les captures

parasites ont su�samment diminu�e pour que le taux de production d����U par capture sur le
���Th augmente� Dans les deux transitions� la �ssion des actinides mineurs est domin�ee �a plus

de �
� par le ���Cm� qui att�enue temporairement la consommation d����U� et donc contribue �a

l�augmentation du taux de r�eg�en�eration pr�ec�edant sa stabilisation ��gure ���
��

��� Capacit�es incin�eratrices des RSF �a sels �uorures

Nous avons montr�e qu�une partie du plutonium des combustibles REP us�es peut etre fa�

cilement utilis�ee pour d�emarrer des RSF� et assurer leur transition au cycle thorium� Avant

d�envisager plus en d�etail des sc�enarios de transition bas�es sur ce fonctionnement� il convient

d��etudier les utilisations possibles des RSF �a sels �uorures et �a mod�erateur graphite pour l�inci�

n�eration partielle ou totale du plutonium des REP�

�	�	� Incin�eration de plutonium sur support fertile

Nous allons d�abord examiner les deux modes possibles d�incin�eration partielle du plutonium

sur support fertile �support thorium� puis uranium�� en gardant �a l�esprit que la composante

thermique du spectre en RSF peut poser des probl�emes d�accumulation de transuraniens�

a � Support thorium

Avec le support thorium� l�id�ee est d�adapter le fonctionnement Th�Pu � ���U a�n d�obtenir

un incin�erateur de plutonium� d�esign�e par analogie par le terme �Th�Pu�� Dans ce cas� un

inventaire initial de plutonium permet de d�emarrer le syst�eme� qu�on alimente ensuite de fa	con

continue en plutonium a�n de maintenir la r�eactivit�e constante�

� Principe du mode incin�erateur

Dans l�optique de l�incin�eration des stocks anciens de Pu UOX� on n�utilise pour cet incin�era�

teur que du Pu UOX �
 d�ecrit pr�ec�edemment� Le sel combustible est le sel FLiBe de r�ef�erence

et le syst�eme a les memes caract�eristiques que le RSF ���Th����U de r�ef�erence� On rappelle que

dans ces conditions� ���� t de plutonium du type choisi sont n�ecessaires pour d�emarrer� L��etat

initial est le meme que celui du RSF Th�Pu � ���U utilisant le meme plutonium� La dur�ee

���



totale du retraitement T est allong�ee de �
 �a �

 jours� car l�objectif n�est plus ici d�optimiser

la surg�en�eration de l����U� que l�on va se contenter de r�eg�en�erer� Ainsi� tous les actinides sont

maintenus dans le sel� y compris le protactinium et le neptunium� L�inventaire total de noyaux

lourds est maintenu constant par ajustement de l�alimentation en thorium�

� R�esultats de l
�evolution
Le fonctionnement de ce r�eacteur est simul�e jusqu��a la mise �a l��equilibre compl�ete� qui se

fait en une cinquantaine d�ann�ees� Du fait du retraitement plus lent� l�inventaire des produits

de �ssion se stabilise sur cette p�eriode �a ��� t� avec une section e�cace moyenne de capture

de ��� barn� Comme dans le fonctionnement Th�Pu � ���U� l�inventaire initial de plutonium

diminue ��gure ������ Mais du fait du pilotage de la r�eactivit�e par ajout non plus d����U mais

de plutonium� le syst�eme converge vers un �etat d��equilibre di��erent de l��equilibre ���Th����U�
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Fig� ���� ! Evolution des inventaires de plutonium dans l�incin�erateur Th�Pu �type UOX� ��

ans de refroidissement�

L��equilibre Th�Pu est entre autres caract�eris�e par un inventaire de plutonium plus important

d�environ � t� contre un peu moins de �
 kg pour l��equilibre ���Th����U� Le tableau ��� com�

pare les caract�eristiques des isotopes du plutonium au d�emarrage et �a l��equilibre� On remarque

d�abord que les sections e�caces moyennes �a l��equilibre sont plus importantes� traduisant un

l�eger adoucissement du spectre� Cet e�et est du �a la diminution du taux de capture dans cer�

tains isotopes du plutonium� dont les r�esonances situ�ees �a des �energies de l�ordre de l�eV pi�egent

les neutrons en cours de ralentissement� et d�epeuplent ainsi la r�egion thermique du spectre� Le

taux de capture global du ��	Pu� qui pr�esente une forte r�esonance de capture �a � eV� est par

���



exemple divis�e par un peu plus de � au cours du r�egime transitoire� La diminution importante de

l�inventaire de plutonium s�accompagne d�une modi�cation de sa nature� et plus pr�ecis�ement de

sa qualit�e �ssile� La proportion molaire d�isotopes �ssiles du plutonium ����Pu et ��
Pu� passe

ainsi de �
��� au d�emarrage �a seulement ����� �a l��equilibre�

t % 
 t % �
 ans

�cap �fis M �kg� �cap �fis M �kg�

���Pu ��� ��� ��
 ���� ��� ��

���Pu ���� ���� ���
 ���� �
�� ��

��	Pu ���� 
��� ��

 ���� 
��� ��

��
Pu �
�� ���� ��
 �
�� ���� ��

���Pu ���� 
��� ��
 ���� 
��� ��


total Pu ���� ���� ���
 ���� ���� �
�


Tab� ��� ! Sections e�caces moyennes �barn et inventaires �kg des isotopes du plutonium au

d�emarrage et �a l��equilibre de l�incin�erateur �a support thorium�

A partir du ���Th� dont l�inventaire passe de �
 t au d�emarrage �a �� t �a l��equilibre� le syst�eme

g�en�ere de l����U� qui participe majoritairement aux �ssions �a l��equilibre� Son inventaire� ainsi

que celui des autres isotopes de l�uranium produit par captures successives� sont repr�esent�es sur

la �gure ����� A l��equilibre� ��� t d�uranium sont dans le sel� dont ��� t d����U� A t % �
 ans�

on remarque que l�inventaire d����U passe par un maximum ���� t�� du fait d�une contribution

encore importante du plutonium aux �ssions �environ �
�� soit le double de l��equilibre�� A partir

de l�uranium se forme du ���Np� dont l�inventaire reste limit�e �a l��equilibre ��� kg contre �� kg

�a l��equilibre ���Th����U�� Les autres actinides mineurs �essentiellement am�ericium et curium�

sont produits progressivement �a partir du plutonium ��gure ������ Le ���Cm est majoritaire�

passant par un maximum ��

 kg� �a t % �� ans� L���
Am n�est pas repr�esent�e & son inventaire

passe par un maximum ��
 kg� �a t % �ans� puis se stabilise �a � kg�

Le bilan neutronique d�etaill�e du tableau ��� nous permet d�abord de v�eri�er qu��a l��equilibre

le syst�eme r�eg�en�ere exactement l����U qu�il consomme �taux de r�eg�en�eration de ��


 d�apr�es les

valeurs du bilan�� Par d�e�nition de l��equilibre� il ne peut en e�et en etre autrement� dans la me�

sure o�u l����U reste int�egralement dans le sel combustible� Par rapport �a l��equilibre ���Th����U�

l����U contribue moins aux �ssions� au pro�t du plutonium� Le taux de �ssion de l����U ����

des �ssions �a l��equilibre ���Th����U� n�est ainsi que de ��� environ ici� Le plutonium contri�

bue �a ��� des �ssions� cette proportion �etant directement reli�ee au d�ebit de l�alimentation en

plutonium du syst�eme �a l��equilibre� Ce d�ebit d�alimentation� qui est aussi le taux d�incin�eration

du plutonium �a l��equilibre� se stabilise ainsi �a environ ��
 kg�an� Sur les �
 ans de la mise �a

l��equilibre� ���
 t de plutonium sont introduites dans le syst�eme� auxquelles il faut ajouter la

���
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proportion incin�er�ee de l�inventaire initial de plutonium� ce qui donne un total de ���� t incin�e�

r�ees� et donc un taux d�incin�eration moyen sur les cinquante premi�eres ann�ees de ��
 kg�an� En

�

 ans de fonctionnement� on peut donc incin�erer �� t de plutonium issu de combustible REP

UOX us�e� et laiss�e refroidir �
 ans ou plus�

b � Support uranium

On vient de voir que le fonctionnement du RSF �a support thorium en incin�erateur de pluto�

nium est int�eressant� En rempla	cant le plutonium ajout�e par de l����U� il est en outre possible

de rejoindre l��equilibre ���Th����U par une transition de type Th�Pu � ���U� Si le thorium est

remplac�e par de l�uranium naturel pour jouer le role de support fertile� la quantit�e de transura�

niens risque d�augmenter fortement� au�del�a des limites de solubilit�e du plutonium dans le sel

utilis�e� Pour s�en convaincre� nous avons simul�e le meme type de fonctionnement incin�erateur�

en ramenant la dur�ee de retraitement T �a �
 jours a�n d�acc�el�erer la mise �a l��equilibre� et en

rempla	cant le sel FLiBe �a support thorium de r�ef�erence par un sel d�uranium naturel" ��� LiF

� ��� BeF� � ��� �U�Pu�F�� de densit�e ��� g�cm� �a �

 K ��� � Le plutonium choisi pour cette

�etude est �egalement de type UOX� mais on pr�ef�ere au Pu �UOX �
� le Pu �UOX ��� plus riche

en isotopes �ssiles� a�n de r�eduire l�inventaire de plutonium d�es le d�emarrage� Le sel combustible

est alors constitu�e de �� t d�uranium naturel et d�environ � t de Pu UOX ��
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Fig� ���� ! Comparaison des inventaires de plutonium et d�actinides mineurs dans l�incin�erateur

�a support uranium par rapport au support thorium�

La �gure ���� compare l��evolution des inventaires de plutonium et d�actinides mineurs dans

ce syst�eme au cas de l�incin�erateur �a support thorium� L�accumulation de ces �el�ements est bien

�





trop �elev�ee avec le support uranium� alors que l�inventaire de transuraniens se stabilise �a moins

de � t dans le cas du support thorium� A t % �
 ans� l�inventaire de plutonium est d�environ �� t�

ce qui correspond �a la masse initiale de plutonium dans le sel du syst�eme Th�Pu � ���U d�emarr�e

avec du Pu MOX �
� Nous avons vu que ce cas se situe �a la limite de solubilit�e du plutonium

dans le sel� mais reste envisageable car ne concerne que le d�emarrage du syst�eme dans lequel

le plutonium est rapidement incin�er�e� Ici� cette limite est plus genante� dans la mesure o�u elle

est atteinte progressivement� et su�t pour conclure que ce syst�eme est inadapt�e �a l�incin�eration

de plutonium� Remarquons que �� t de plutonium sont introduites dans le syst�eme au cours

des cinquante premi�eres ann�ees� L�inventaire de plutonium passant de � t �a �� t� et celui des

actinides mineurs de 
 t �a � t� un tel syst�eme incin�ere �� t de ce plutonium sur cette p�eriode�

soit ��
 kg�an� Ce taux est comparable �a celui obtenu en support thorium� qu�on ne peut donc

que pr�ef�erer au support uranium pour l�incin�eration du plutonium�

�	�	� Incin�eration de �n de cycle sur support inerte

Le support thorium est particuli�erement int�eressant s�il s�agit de passer au cycle thorium�

tout en incin�erant du plutonium �a raison de quelques centaines de kg�an�
�GWe�
� Si c�est par

contre la vitesse d�incin�eration qui prime� il est pr�ef�erable de recourir �a un support inerte� avec

lequel le taux d�incin�eration est maximal� Dans ce cas� la concentration de noyaux lourds dans

le sel du RSF �a mod�erateur graphite est plus faible qu�avec un support fertile� et le spectre

bien plus doux� Nous allons d�ecrire deux utilisations possibles d�un tel syst�eme alliant spectre

thermique et retraitement en ligne pour l�extraction exclusive des produits de �ssion�

a � Arr�et de la li�ere REP actuelle

Le premier cadre d��etude est celui d�un arret rapide de la production d��energie nucl�eaire

actuelle� dont on suppose qu�il doit s�accompagner de l�incin�eration totale du stock de plutonium

issu des combustibles REP us�es� Nous allons examiner ici ce que peut apporter un RSF �a

mod�erateur graphite et retraitement en ligne dans ce contexte�

� Pr�esentation du syst�eme

Nous reprenons ici les principales caract�eristiques du RSF sous�critique propos�e par C� Bow�

man pour l�incin�eration du plutonium am�ericain� en les adaptant �a notre dimensionnement de

r�ef�erence� La puissance totale est ainsi �x�ee ici �a ��

 MWth� alors qu�elle n�est que de ��
 MWth

dans le concept de C� Bowman� Le but n�est pas ici de comparer notre �etude �a celle du projet

de C� Bowman� mais plutot de s�en inspirer a�n de pouvoir �evaluer les performances de notre

syst�eme de r�ef�erence pour l�incin�eration de plutonium sur support inerte� Le dimensionnement

retenu pour cette �etude est donc celui de r�ef�erence� avec une proportion volumique de sel en

c�ur d�environ �
�� La �gure ���� repr�esente la g�eom�etrie utilis�ee pour les calculs MCNPX de

�
�



ce syst�eme sous�critique� Un module de spallation est dispos�e �a la place de l�hexagone central

de controle et des � hexagones premiers voisins� Le volume total de sel est donc l�eg�erement plus

faible que dans le cas de r�ef�erence ����� m��� La cible de spallation en elle�meme est mod�elis�ee

par un cylindre de plomb de �
 cm de rayon� et de ��� m de hauteur� dont seul un tiers se situe

au�dessus du plan m�edian du c�ur pour tenir compte du d�ecentrage de la source de neutrons

de spallation� Cette cible est envelopp�ee de � mm d�acier� et plac�ee sous un tube de �
 cm de

rayon� qui am�ene un faisceau de protons de � GeV de rayon moiti�e�

faisceau�
de protons�

�

cible en�
plomb

R�
�

Z�
�

Fig� ���� ! Coupe verticale du RSF incin�erateur de Pu sous
critique simul�e�

Le sel combustible utilis�e est le NaF � ZrF�� pr�ef�er�e au FLiBe car b�en�e�ciant d�une meilleure

solubilit�e du plutonium� et permettant en outre de recycler le zirconium des gaines du combus�

tible REP us�e� La proportion molaire de NaF� moins volatile que le ZrF�� est prise �egale �a �
��

a�n de rendre la temp�erature de fusion du sel moins d�ependante des changements de compo�

sition ��� � Le plutonium que nous choisissons d�incin�erer� en l�introduisant en continu dans le

syst�eme� est de type UOX� et a �et�e laiss�e refroidir pendant �
 ans apr�es son d�echargement� Au

d�emarrage� il su�t de diluer ��
 kg de ce plutonium dans le NaF � ZrF� a�n d�ajuster le keff �a


���� Cet inventaire initial de plutonium est tellement faible que la densit�e du sel peut etre prise

�egale �a celle du sel pur� soit ��� g�cm� ��� � Dans un tel syst�eme� la sous�criticit�e est rendue

n�ecessaire du fait des coe�cients de temp�erature du syst�eme� largement positifs� Cet e�et d�e�

favorable de la temp�erature sur la r�eactivit�e est du �a la combinaison d�un spectre thermique et

d�un combustible �a base de plutonium seul� Au d�emarrage� on �evalue ainsi le coe�cient total �a

�
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environ $�� pcm�K� avec un e�et dominant du au r�echau�ement du graphite et au d�ecalage du

spectre maxwellien vers les �energies sup�erieures qui l�accompagne� En e�et� le r�echau�ement du

sel seul provoque une augmentation de r�eactivit�e d�environ $� pcm�K �coe�cient de dilatation

du sel de ���
 �
�� g�cm���K�
 ��� �� contre $�� pcm�K pour le graphite�

Nous avons simul�e le fonctionnement de ce syst�eme en incin�erateur de plutonium� �a puissance

et r�eactivit�e constantes� comme toujours� Pour ce faire� on ajuste l�alimentation continue du

syst�eme en plutonium de type �UOX �
�� le meme que le plutonium utilis�e pour le d�emarrage�

Contrairement au RSF de C� Bowman� on n�injecte ni actinides mineurs� ni produits de �ssion�

car nous nous pla	cons dans un cas de �gure o�u l�incin�eration du plutonium est prioritaire� A�n

d�incin�erer enti�erement le plutonium introduit� on proc�ede �a un retraitement en ligne du sel

qui ne consiste qu��a extraire les produits de �ssion� avec une dur�ee totale de retraitement T

de �
 jours� Ce choix di��ere du retraitement dans le concept de C� Bowman� qui est de type

�once�through�� c�est �a dire qu�il consiste �a extraire chaque jour le meme volume de sel �quelques

litres�� et �a le remplacer par le meme volume de sel �frais�� charg�e du plutonium provenant des

combustibles REP us�es� Avec un tel retraitement� le taux d�incin�eration est de fait limit�e �de

l�ordre de �
� pour le plutonium�� Le but est ici d��evaluer la faisabilit�e d�un RSF �a retraitement

en ligne simpli��e pour l�incin�eration compl�ete du seul plutonium�

� R�esultats de l
�evolution
Au cours de la mise �a l��equilibre du syst�eme� la r�eactivit�e est control�ee par l�interm�ediaire du

coe�cient de multiplication de la source de neutrons ks� calcul�e apr�es chaque calcul MCNPX

comme expliqu�e en annexe A� L�alimentation en plutonium est ajust�ee en ligne a�n de maintenir

ce coe�cient �a sa valeur initiale �
���� � 
�

��� On v�eri�e a posteriori par des calculs MCNP

que le keff �evolue en parall�ele� et se stabilise �a une valeur l�eg�erement sup�erieure au ks �
����

� 
�

��� ce qui montre que les neutrons de spallation sont moins e�caces que les neutrons de

�ssion pour produire de nouveaux neutrons� Au centre du r�eacteur� au niveau du module de

spallation� un neutron voit en e�et moins de combustible qu�un neutron de �ssion cr�e�e dans le

sel� En outre� les neutrons de spallation sont plus captur�es par le plomb de la cible que ne le

sont les neutrons de �ssion� On �evalue �egalement l�intensit�e n�ecessaire du faisceau de protons de

� GeV� qui �uctue autour de �
 mA� Le rendement de la cible de spallation de plomb� �evalu�e �a

partir des calculs MCNPX� est de ���� � 
�� neutrons par proton de � GeV�

Les produits de �ssion sont rapidement extraits� et leur inventaire �duquel on d�ecompte le

zirconium du sel� se stabilise �a moins de �

 kg ��gure ������ Leur section e�cace moyenne

de capture diminue sensiblement� passant de �
 barn �a t % 
� �a �� barn �a t % �
 ans� Cette

�evolution traduit un durcissement progressif du spectre dans le sel� dont l�essentiel se fait au

cours des toutes premi�eres ann�ees suivant le d�emarrage� comme le montre la �gure �����

�
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Au d�emarrage� le spectre montre une composante thermique importante� ce qui explique

qu�un tr�es faible inventaire de plutonium soit n�ecessaire pour d�emarrer� L�att�enuation de la partie

thermique du spectre s�explique par l�accumulation en autres d�isotopes fertiles du plutonium�

dont les r�esonances �visibles sur le spectre� pi�egent de plus en plus de neutrons en cours de

ralentissement avant qu�ils n�atteignent les �energies inf�erieures �a l�eV� On remarque notamment

l�empreinte de la r�esonance de capture �a � eV du ��	Pu� �a � eV du ���Pu et �a � eV du ���Cm� Au�

del�a du keV� on trouve les r�esonances de capture du ��Na �a � keV� et du 
�F ��
� �
 et �

 keV��

La valeur int�egr�ee du �ux passe de ��� �

� n�cm���s�
 au d�emarrage �a ��� �

� n�cm���s�


�a l��equilibre� A t%� ans� elle est d�ej�a de ��� �

� n�cm���s�
� ce qui montre �a nouveau que le

spectre n��evolue rapidement qu�au cours des premi�eres ann�ees de fonctionnement� On retrouve

ce durcissement rapide du spectre sur l��evolution des sections e�caces moyennes de capture et

de �ssion des isotopes du plutonium au cours des trois premi�eres ann�ees ��gure ������
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Fig� ���� ! Evolution des sections e�caces moyennes �capture et �ssion des isotopes du pluto


nium au cours des trois premi�eres ann�ees du RSF incin�erateur de Pu�

Au cours de la mise �a l��equilibre� le durcissement du spectre et la chute des sections e�caces

s�accompagnent d�une accumulation des transuraniens� initialement pr�esents �a l��etat de traces

de plutonium� dans le sel� L�inventaire des transuraniens passe ainsi de ��
 kg �a ��� t au bout

de �
 ans� la densit�e du sel passant alors de ��� g�cm� �a environ ��� g�cm�� La �gure ����

montre� outre cette accumulation� l��evolution des sections e�caces moyennes totales de capture

�de ��
 barn �a �� barn� et de �ssion �de ��
 barn �a �� barn��
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La �gure ���
 donne le d�etail des inventaires des isotopes du plutonium� et des principaux

actinides mineurs� Le ���Cm domine ces derniers� et s�accumule �a hauteur de ��� t� soit trois

fois plus que dans l�incin�erateur �a support thorium� Les noyaux dont l�inventaire n�est pas

repr�esent�e car trop faible sont le ���Np �
�� kg �a l��equilibre�� l���
Am ���� kg�� le ���Cm ���� kg��

le ���Bk ���� kg� et le ���Cf ���� kg�� L�inventaire important de ���Cm est la cons�equence de

l�incin�eration compl�ete du plutonium� Dans un incin�erateur de type �once�through�� comme le

concept propos�e par C� Bowman� cet inventaire est moindre car l�incin�eration du plutonium est

incompl�ete� L��etude ��� montre que dans ce cas� pour une meme puissance install�ee totale de

��

 MWth� soit un peu plus de trois r�eacteurs de ��
 MWth chacun� l�inventaire de ���Cm n�est

que de 
�� t �a l��equilibre� Avec la stabilisation de l�inventaire des transuraniens dans le sel� le

d�ebit de l�alimentation en plutonium d�ecro#t� Il est de ��� kg�j au d�emarrage� puis est r�eduit de

moiti�e au cours des trois premi�eres ann�ees et se stabilise �nalement �a ��� kg�j� A l��equilibre� cette

quantit�e de plutonium est compens�ee par la �ssion de ��� kg�j d�isotopes �ssiles du plutonium

����Pu et ��
Pu�� et la �ssion de 
�� kg�j de transplutoniens �dont 
�� kg�j de ���Cm� form�es

par capture� Au cours des cinquante ann�ees que dure la mise �a l��equilibre� la quantit�e totale

de plutonium introduite s��el�eve �a ���� t� pour un inventaire �nal de ��� t de transuraniens�

soit ���� t de plutonium incin�er�ees sur cette p�eriode� Le taux d�incin�eration total du plutonium

n�est donc pas de �

�� mais d�environ ��� sur les �
 premi�eres ann�ees� et de ��� sur �

 ans

de fonctionnement� Il n�en reste pas moins meilleur que celui obtenu avec un syst�eme de type

�once�through�� pour lequel ce taux ne d�epasse pas �
� ��� � La complexit�e suppl�ementaire des

op�erations de retraitement se justi�e dans l�optique d�une phase d�incin�eration pr�ealable �a la

poursuite durable d�une production d��energie nucl�eaire�

Comme dans l�incin�eration en �once�through�� le plutonium de l�inventaire �nal est forte�

ment d�enatur�e� ce qui satisfait aux contraintes de non�prolif�eration� La �gure ���� compare la

composition isotopique du plutonium introduit �a celle des transuraniens pr�esents en quantit�e

signi�cative dans le sel �a l��equilibre� Ces derniers sont domin�es par les trois memes noyaux que

dans le cas d�un retraitement �once�through�� �a savoir le ��	Pu� le ���Pu et le ���Cm� Mais du

fait d�une incin�eration plus pouss�ee� les proportions sont di��erentes & environ �
� de ��	Pu� �
�

de ���Pu et �
� de ���Cm� au lieu de respectivement �
�� �
� et �
� ��� �

Pour �evaluer le bilan radiotoxique d�une telle incin�eration� il est indispensable de tenir compte

de l�inventaire �nal� La �gure ���� repr�esente l��evolution de la radiotoxicit�e qui serait g�en�er�ee par

le stock total de plutonium introduit dans le syst�eme au cours des cinquante premi�eres ann�ees de

fonctionnement� �a la puissance de ��

 MWth� Cette radiotoxicit�e est compar�ee �a celle g�en�er�ee

par l�inventaire �nal� environ �
 fois plus faible �a partir de �

 ans� La contribution majoritaire

�a la radiotoxicit�e de l�inventaire �nal� jusqu��a �
� ans apr�es son stockage� est celle du ���Cm�

qui d�ecro#t rapidement en ��	Pu avec une demi�vie de ���� ans�
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b � Arr�et de la li�ere RSF thorium

Nous venons de voir qu�un RSF �a mod�erateur graphite et retraitement en ligne simpli��e

permet l�incin�eration e�cace du plutonium industriel actuel� �a condition de recourir �a la sous�

criticit�e et d�accepter un inventaire �nal de transuraniens de � t environ� Dans l�hypoth�ese d�une

production durable d��energie nucl�eaire bas�ee sur le cycle ���Th����U en spectre �epithermique� il

convient d�envisager l�arret d�e�nitif d�un tel cycle qui exige l�incin�eration des inventaires restants�

constitu�es essentiellement d�uranium riche en ���U� A priori� une telle incin�eration est plus ais�ee

que celle du plutonium issu des REP� Il s�agit ici d��evaluer dans quelle mesure l�uranium �a

l��equilibre du cycle thorium peut etre incin�er�e ou d�enatur�e� On conserve pour cela le meme

syt�eme de r�ef�erence� toujours pour une puissance totale de ��

 MWth� dont nous simulons

pour simpli�er le fonctionnement en r�egime critique� Le sel combustible retenu est l�eutectique

�� LiF � BeF��� pour lequel on peut recycler les composantes LiF et BeF� pr�esentes dans le

sel des RSF producteurs d�energie du cycle ���Th����U� On choisit d�incin�erer tous les actinides

pr�esents �a l��equilibre du RSF ���Th����U de r�ef�erence� �a l�exception du thorium qui est s�epar�e

auparavant� Cette composition est utilis�ee pour l�inventaire initial n�ecessaire au d�emarrage du

syst�eme� et est introduite ensuite en cours de fonctionnement a�n de maintenir la r�eactivit�e

constante� Du fait d�un spectre �a forte composante thermique� la quantit�e de ces actinides

n�ecessaire pour d�emarrer est tr�es faible ���
 kg environ�� On prend donc comme densit�e celle du

sel pur �� LiF � BeF��� qui est d�environ ��
 g�cm� ��� � La proportion choisie d�un tiers de BeF�

est la proportion minimale assurant une temp�erature de fusion relativement basse� inf�erieure �a

�

 oC� Minimiser ainsi la proportion de BeF� permet de se placer dans de bonnes conditions

de solubilit�e des actinides� et �egalement de limiter la viscosit�e du sel�
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Comme dans le syst�eme incin�erateur de plutonium �etudi�e pr�ec�edemment� l�apparition d�es

les premi�eres ann�ees de noyaux fertiles pr�esentant de fortes r�esonances de capture aux �energies

sup�erieures �a l�eV ���	Pu� ���Pu� ���Cm� durcit le spectre� Il en r�esulte une augmentation rapide

de l�inventaire d�actinides qui se stabilise en une trentaine d�ann�ees �a ��� t� dont seulement


�� t de transuraniens� La densit�e du sel passe alors de ��
 �a ��� g�cm�� Le d�etail des isotopes

de l�uranium et des �el�ements transuraniens est donn�e par la �gure ����� Le �ux int�egr�e dans

le sel est de ��� �

� n�cm���s�
 au d�emarrage� de ��� �

� n�cm���s�
 � ans plus tard� et de

��� �

� n�cm���s�
 �a l��equilibre� Le tableau ��� donne les proportions molaires des di��erents

actinides pr�esents dans le sel au d�emarrage et �a l��equilibre de ce syst�eme� On remarque l�e�et

du l�eger durcissement du spectre sur leurs sections e�caces moyennes de capture et de �ssion�

La composition des actinides incin�er�es� introduits en continu dans le syst�eme� est riche en ���U�

L�inventaire �nal de l�incin�erateur est �a l�inverse domin�e par l����U� et pauvre en isotopes �ssiles�

Ce syst�eme assure donc une d�enaturation e�cace des actinides de l��equilibre ���Th����U� Il

permet en outre une incin�eration rapide de ces actinides� Le d�ebit de l�alimentation en actinides

passe ainsi de ��� kg�j au d�emarrage� �a ��� kg�j � ans plus tard et �nalement ��� kg�j �a l��equilibre�

A l��equilibre� cette alimentation est compens�ee chaque jour par la �ssion de ��� kg d�uranium

et de 
�� kg de transuraniens� dont 
�� kg de plutonium�

Dans la situation d�arret d�un parc de RSF bas�e sur le cycle ���Th����U� il est int�eressant

de convertir quelques RSF producteurs d��energie en incin�erateurs� Il su�t pour cela de modi�er

la composition du sel combustible� la structure du r�eacteur et l�usine de retraitement restant

inchang�ees� Il est commode de d�e�nir alors pour ces syst�emes une dur�ee typique d�utilisation en

mode incin�erateur� Cette dur�ee doit etre su�samment longue pour que l�accumulation initiale

des actinides ne nuise pas trop au taux d�incin�eration� Mais elle doit rester inf�erieure �a la dur�ee

de vie d�un r�eacteur� a�n de pouvoir convertir un producteur d��energie en incin�erateur� Un bon

compromis est ainsi une dur�ee d�utilisation en incin�erateur de �� ans� temps au bout duquel le

syst�eme est proche de l��equilibre� Sur ces �� premi�eres ann�ees� le syst�eme de r�ef�erence utilis�e

selon le mode incin�erateur d�ecrit ici consomme� inventaire initial compris� ���� t d�actinides

compos�es essentiellement d�uranium� Pla	cons nous dans le cas d�un parc de RSF ���Th����U

d�une puissance install�ee totale comparable �a celle du parc REP actuel� soit �
 GWe� ayant

fonctionn�e pendant �
 ans e�ectifs� Au bout de ces �
 ans� chacun des �
 RSF a accumul�e

un inventaire de transthoriens de ��� t �environ ��� t d�uranium et 
�� t de transuraniens��

dont on suppose que l�incin�eration compl�ete est exig�ee avant l�arret d�e�nitif du parc� Un seul

RSF converti en incin�erateur peut donc incin�erer en �� ans l��equivalent de �� inventaires de

transthoriens �a l��equilibre� Il su�t par cons�equent de � incin�erateurs� soit �
� du parc RSF�

fonctionnant pendant �� ans� pour incin�erer l�ensemble des transthoriens du parc� Il reste apr�es

cette phase d�incin�eration environ � t d�uranium fortement d�enatur�e et ��� t de transuraniens�

au lieu de ��
 t d�uranium riche en ���U et de � t de transuraniens sans incin�eration�

��
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Tab� ��� ! Sections e�caces moyennes �capture et �ssion� en barn et inventaires �masses et

proportions molaires des principaux actinides intervenant au d�emarrage et �a l��equilibre du RSF

incin�erateur des transthoriens du cycle �Th�UF� �a l��equilibre�
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Ce sc�enario sommaire montre que la faiblesse des inventaires du cycle thorium en spectre

thermique constitue du point de vue de l�incin�eration de �n de cycle un net avantage par rapport

au cycle uranium� ou au cycle actuel des REP� Pour s�en convaincre� consid�erons le meme type

de sc�enario pour un parc REP UOX de �
 GWe� sans retraitement de type MOX� Apr�es un an

de fonctionnement �a � GWe� un REP UOX de type N� produit environ ��
 kg de plutonium �� �

En �
 ans� un tel r�eacteur produit donc ���� t de plutonium qu�on stocke a�n d�introduire dans

un RSF incin�erateur de plutonium inspir�e du concept de C� Bowman� tel que nous l�avons �etudi�e

plus haut� Comme dans le cas pr�ec�edent� on utilise chaque incin�erateur pendant �� ans� durant

lesquels il consomme en tout ���� t de plutonium� soit �a peu pr�es la production de � REP pendant

�
 ans� Il faut donc �� RSF incin�erateurs pendant �� ans pour incin�erer totalement le stock de

plutonium constitu�e par les REP� soit � fois plus que dans le cas du parc RSF ���Th����U� �a

puissance install�ee et dur�ee de fonctionnement �egales� Il ressort de cette comparaison qu�il est

rapide et relativement simple d�incin�erer les derniers inventaires d�un parc de RSF ���Th����U �a

spectre �epithermique� en utilisant une petite partie des r�eacteurs en incin�erateur d�uranium et de

transuraniens� Dans ce cycle� il ne se pose plus de probl�eme comparable �a celui de l�accumulation

du plutonium produit par les REP par exemple� Ce constat �etant fait� nous allons donc pouvoir

aborder par la suite l��etude de sc�enarios de transition� voire de d�eploiement important du cycle

thorium� sans plus nous pr�eoccuper de la gestion de la �n de ce cycle�

��
 Sc�enarios possibles de transition vers la �li�ere �Th�UF�

Le cycle thorium en spectre �epithermique� pour lequel nous avons vu que le RSF �a mod�e�

rateur graphite est un syst�eme particuli�erement bien adapt�e� r�epond �a tous les crit�eres d�un

d�eveloppement durable de l��energie nucl�eaire� Nous allons �etudier ici comment peut se r�ealiser

une transition �a ce cycle� �a partir de la �li�ere REP actuelle� suivant que la puissance nucl�eaire

totale install�ee actuelle est su�sante� ou est au contraire appel�ee �a se d�eployer de fa	con impor�

tante� Dans tous les cas� nous nous basons sur le parc REP fran	cais actuel� en supposant qu�il

n�est plus renouvel�e �a partir de �


�

�	�	� Remplacement des REP actuels par des RSF

Un premier sc�enario envisageable est celui du remplacement direct des REP actuels par des

RSF ���Th����U� Pour cela� il est possible d�utiliser le plutonium issu des combustibles REP

us�es� qu�ils soient de type UOX ou MOX� comme inventaire initial de RSF Th�Pu � ���U� Nous

imposons dans cette transition l�incin�eration totale des stocks de plutonium� en maintenant une

puissance totale install�ee comparable �a celle du parc fran	cais actuel�

���



a � Hypoth�eses de d�epart

Nous nous limitons donc ici au d�emarrage de RSF Th�Pu � ���U� et stockons l����U surg�e�

n�er�e sans l�utiliser pour d�emarrer de RSF ���Th����U� Compte tenu de la sensibilit�e observ�ee

de la transition Th�Pu � ���U en RSF au type de plutonium utilis�e� il est n�ecessaire de d�e�nir

pr�ecis�ement le parc REP de d�epart utilis�e pour chaque sc�enario�
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Fig� ���� ! Alimentation des stocks de Pu selon deux sc�enarios d��evolution du parc REP�

Nous nous basons sur deux �evolutions possibles du parc REP actuel non renouvel�e� suivant

que le retraitement MOX du plutonium soit abandonn�e en �
�
 �sc�enario �S�� du rapport

d��evaluation du parc nucl�eaire actuel ��� �� ou qu�il soit au contraire g�en�eralis�e jusqu��a l�arret

d�e�nitif �sc�enario �S�� du meme rapport�� La �gure ���� donne pour ces deux sc�enarios REP

la quantit�e de chaque type de plutonium d�echarg�e et stock�e� par p�eriode de � ans� On remarque

pour le sc�enario �S�� qu�entre �

� et �
�
� ainsi qu�entre �
�
 et �
��� du Pu �UOX� est

pr�elev�e des stocks du fait de son recyclage en MOX� Dans ce sc�enario� le plutonium stock�e est

ainsi majoritairement de type �MOX�� alors qu�il est essentiellement de type �UOX� dans le

sc�enario �S��� A partir de ces donn�ees� nous pouvons suivre au cours de nos sc�enarios l��evolution

des stocks de plutonium� selon son type et son �age�� c�est �a dire son temps de refroidissement�

Nous pouvons ainsi d�emarrer en cons�equence des RSF Th�Pu � ���U� pour lesquels nous avons

vu que l�inventaire initial de plutonium d�epend fortement de son type et de son age� en prenant

soin de r�eactualiser l��etat des stocks de plutonium disponible pour la suite� Comme le montre

la �gure ����� repr�esentant l��etat des stocks de plutonium en �
�
� date de d�epart choisi pour le

premier RSF� nous tenons compte de l�age du plutonium �a � ans pr�es�

Pour chaque type de plutonium� selon son origine et son age �a � ans pr�es� nous avons

d�etermin�e par simulation la production annuelle du RSF Th�Pu � ���U correspondant� La

���
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Fig� ���� ! 	Pyramide des �ages� du plutonium disponible en ���� dans le sc�enario REP S�� En

ordonn�ee est indiqu�e le temps de refroidissement du plutonium �a � ans pr�es�

production ou consommation d����U de chaque RSF Th�Pu � ���U d�emarr�e est ainsi suivie

ann�ee par ann�ee� et le stock global d����U est r�eactualis�e en cons�equence� Dans le sc�enario de

simple remplacement des REP par des RSF� ce stock n�est pas utilis�e pour d�emarrer directement

des RSF ���Th����U� et doit rester positif dans la mesure du possible� puisqu�on ne suppose aucun

apport ext�erieur d����U�

b � Incin�eration totale du plutonium des REP

A partir de �
�
� on commence �a d�emarrer des RSF Th�Pu � ���U� au rythme maximal

de � par an� Ce taux est comparable �a celui des REP� d�emarr�es au rythme de � GWe par an

entre ���� et �


 �� GWe par an entre ���
 et ������ La contrainte d�un stock total d����U

positif impose d�utiliser prioritairement le plutonium de type UOX en commen	cant par le plus

ag�e� facilitant la transition� Quand tout le plutonium de type �UOX� est consomm�e� on utilise

celui de type �MOX�� en pr�ef�erant encore le plus ag�e� a�n de limiter son accumulation� La �gure

���� montre que pour les deux parcs REP de d�epart consid�er�es� la puissance totale install�ee est

augment�ee en �
�
 de �
� par rapport �a sa valeur actuelle de �
 GWe� En �
�
� les REP sont

tous arret�es et les RSF d�emarr�es au plutonium �a partir de �
�
 ont tous un fonctionnement

proche de l��equilibre ���Th����U�

���
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On constate que le remplacement est plus facile �a partir du parc REP �S��� stockant surtout

du plutonium de type �UOX� plus appropri�e �a la transition Th�Pu � ���U en RSF� En e�et�

la �gure ���� montre que dans le cas du parc REP �S��� la transition consomme un peu d����U

jusqu�en �
��� et donc n�ecessite un faible apport ext�erieur d����U� Cela ne se produit pas dans

le cas de la transition �a partir du parc REP �S��� plus rapide� que nous conservons comme seule

hypoth�ese de d�epart dans toute la suite� Remarquons qu�une fois que les RSF fonctionnent en
���Th����U� la surg�en�eration n�y est plus utile et on peut les rendre r�eg�en�erateurs en ralentissant

leur retraitement en ligne ou en leur faisant transmuter des produits de �ssion �a vie longue� Le

stock d����U constitu�e au cours de la transition est ainsi stabilis�e�

�	�	� D�eploiement de RSF �a partir des REP actuels

Dans l�optique d�une augmentation importante de la demande d��energie nucl�eaire� on peut

envisager un fort d�eploiement de la �li�ere REP actuelle� produisant su�samment de plutonium

pour passer ensuite �a une �li�ere thorium ��� � Ce type de sc�enario pose de nombreux probl�emes� et

ne r�epond pas enti�erement aux exigences de d�eveloppement durable que nous nous sommes don�

n�ees� Nous nous limitons donc toujours au parc REP fran	cais actuel� non renouvel�e et �evoluant

selon le sc�enario �S�� pr�ec�edemment d�ecrit� A partir de ce parc REP� nous souhaitons �evaluer

dans quelle mesure la puissance totale install�ee peut etre multipli�ee� en utilisant le plutonium

pour d�emarrer des RSF Th�Pu � ���U� dont la production d����U permet ensuite de d�emarrer

des RSF ���Th����U surg�en�erateurs� Conform�ement aux pr�evisions d�ecrites au chapitre �� nous

adoptons comme objectif pour les sc�enarios de d�eploiement �a suivre d�avoir multipli�e par �
 la

puissance nucl�eaire install�ee en �
�
�

a � Evaluation de la vitesse de d�eploiement maximale d
un parc de RSF

La �gure ���� montre l��evolution des puissances install�ees dans un sc�enario bas�e sur l�incin�era�

tion totale du plutonium en RSF Th�Pu � ���U� puis le d�eploiement illimit�e de RSF ���Th����U

surg�en�erateurs de r�ef�erence� La puissance install�ee du parc REP de d�epart ��
 GWe� n�est multi�

pli�ee par �
 qu�en �
��� En rempla	cant les RSF ���Th����U de r�ef�erence �taux de r�eg�en�eration �a

l��equilibre d�environ ��
�� par des RSF optimis�es� couplant zone fertile p�eriph�erique et extraction

continue du neptunium �taux de r�eg�en�eration �a l��equilibre d�environ ��
��� le d�eploiement est �a

nouveau trop lent� n�atteignant le facteur �
 qu�en �
�
� Ce syst�eme optimis�e �etant jug�e trop

complexe pour un d�eploiement massif� et n�apportant qu�une am�elioration minime �a la vitesse

du d�eploiement� nous conservons dans la suite le RSF ���Th����U de r�ef�erence� On remarque

qu�entre �
�
 et �
�
� pratiquement aucun RSF n�est d�emarr�e directement en ���Th����U� La

cause en est le retard induit par la transition Th�Pu � ���U sur la production d����U utilisable

pour d�emarrer directement des RSF ���Th����U surg�en�erateurs�

���
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Fig� ���� ! Sc�enario de d�eploiement bas�e sur l�utilisation optimale du plutonium des REP en

RSF Th�Pu � ���U et sur le d�emarrage de RSF ���Th����U de r�ef�erence� surg�en�erateurs�

b � Compl�ementarit�e des RSF avec les RNR

Une solution pour s�a�ranchir de la lenteur de cette transition Th�Pu� ���U est de recourir �a

une production ext�erieure d����U� su�sante pour pouvoir d�emarrer d�es �
�
 des RSF ���Th����U

surg�en�erateurs� On pourrait ainsi se passer des RSF Th�Pu � ���U� et de la gestion attentive

du plutonium qu�ils n�ecessitent� Cette id�ee de syst�emes sp�ecialis�es dans la production d����U

pour des r�eacteurs producteurs d��energie n�est pas nouvelle� Un projet japonais ��� a ainsi

propos�e dans les ann�ees �
 le concept de r�eacteur AMSB �Accelerator Molten�Salt Breeder�� un

RSF sous�critique sophistiqu�e dont la production importante d����U �etait destin�ee �a alimenter

des RSF �a mod�erateur graphite classiques� Ce projet trop complexe n�a pu aboutir� face �a la

concurrence des r�eacteurs �a neutrons rapides et cycle uranium�

Plutot que de consid�erer les RNR comme des producteurs d��energie� il peut etre int�eressant

de les consid�erer comme producteurs d����U� En e�et� un RNR classique de � GWe a besoin d�un

inventaire total d�environ �� t de plutonium pour fonctionner en cycle U�Pu� La surg�en�eration

de plutonium dans ses couvertures peut atteindre environ �

 kg�an� ce qui donne un temps

de doublement de �
 ans� soit plus du double d�un temps de doublement typique d�un RSF
���Th����U ��� � En rempla	cant l�uranium des couvertures par du thorium� on peut obtenir�

moyennant quelques am�enagements accessibles� une production de �

 kg d����U par an et

par GWe� A l�aide d�un retraitement pyrochimique adapt�e� cette production cons�equente peut

permettre le d�emarrage imm�ediat de RSF ���Th����U surg�en�erateurs�

���



�	�	� D�eploiement plus rapide de RSF bas�e sur des RNR

a � Avec des r�eacteurs ���Th����U de r�ef�erence

Nous rempla	cons donc les RSF Th�Pu � ���U du sc�enario pr�ec�edent par des RNR U�Pu

�a couverture thorium� d�emarr�es en �
�� et produisant par an et par GWe �

 kg d����U� Le

stock de plutonium des REP est enti�erement utilis�e pour d�emarrer environ �
 RNR� �a raison de

�� t de plutonium par RNR� Avec l����U produit� nous d�emarrons d�es �
�
 des RSF ���Th����U

surg�en�erateurs de r�ef�erence� en supposant qu�un d�elai de � ans est n�ecessaire �a l�extraction py�

rochimique de l����U avant son utilisation�

1975 2000 2025 2050 2075
date

0

100

200

300

400

500

pu
is

sa
nc

e 
in

st
al

le
e 

(G
W

e)

REP S1
RNR U/Pu
RSF Th/U 233
total

Fig� ���� ! Sc�enario 	REP
RNR
RSF� bas�e sur l�utilisation du Pu des REP en RNR U�Pu

producteurs d����U et sur le d�emarrage de RSF ���Th����U de r�ef�erence� surg�en�erateurs�

La �gure ���� montre que ce sc�enario permet de multiplier la puissance install�ee par �
 avant

�
�
� Par rapport au sc�enario bas�e sur la transition Th�Pu � ���U� �
 ans sont ainsi gagn�es�

Les �etudes de sensibilit�e r�ealis�ees en annexe B nous permettent d�estimer que le facteur �
 est

ici atteint en �
��� �a plus ou moins � ans pr�es� En e�et� avec une section e�cace de capture

de l����U augment�ee uniform�ement de �
� sur tout le spectre� le facteur �
 n�est atteint qu�en

�
��� tandis qu�avec une section e�cace de di�usion �elastique sur le graphite augment�ee de la

meme fa	con� il est atteint en �
�
�

Il appara#t ainsi une sorte de symbiose entre les RNR� producteurs e�caces d����U de par

leur bonne �economie de neutrons� et les RSF ���Th����U� syst�emes surg�en�erateurs les plus in�

t�eressants en cycle thorium� Notons qu�un syst�eme sous�critique �a combustible solide et spectre

���



rapide a dans ce sc�enario un role important �a jouer� Il peut permettre notamment l�incin�eration

des actinides mineurs produits par les RNR� Une autre utilisation int�eressante de ce type de

r�eacteur peut etre de produire de l����U sur un support de transuraniens ��� �

b � Flexibilit�e de la transition REP�RNR�RSF
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RSF exploitant

la �exibilit�e de la r�eg�en�eration en RSF ���Th����U�

Le recours �a la production d����U par RNR permet de s�a�ranchir du retard li�e �a la transition

Th�Pu � ���U� Il est alors possible d�exploiter pleinement la �exibilit�e de surg�en�eration en RSF
���Th����U� La �gure ���
 compare le d�eploiement bas�e sur des RSF ���Th����U de r�ef�erence

�a deux autres sc�enarios pour lesquels les RSF sont simpli��es� Avec des RSF r�eg�en�erateurs� les

RNR sont les seuls producteurs d����U� Entre �
�
 et �
�
� les �
 RNR d�emarr�es �a partir des

stocks de plutonium produisent ��
 t d����U� ce qui permet de d�emarrer un peu plus de �

 RSF�

Le facteur �
 sur la puissance totale est ainsi atteint en �
�
� r�esultat comparable �a celui du

sc�enario REP�RSF bas�e sur des RSF tous surg�en�erateurs�

Un autre sc�enario de la �gure ���
 tient compte d�un perfectionnement progressif de la

surg�en�eration des RSF d�emarr�es� Dans ce cas� on attribue aux premiers RSF d�emarr�es avant

�
�� un taux de r�eg�en�eration de ��

� puis on augmente ce taux pour les nouveaux RSF d�emarr�es�

�a raison de �� suppl�ementaire tous les � ans jusqu�en �
�
� Tous les nouveaux RSF d�emarr�es

apr�es �
�
 sont ainsi des RSF de r�ef�erence �taux de r�eg�en�eration de ��
��� et le facteur �
 sur

la puissance totale install�ee est atteint en �
�
�

���



Le sc�enario REP�RNR�RSF est donc int�eressant dans la mesure o�u il exploite au mieux les

performances propres �a chaque syst�eme� Les RNR �a couverture thorium� syst�emes perfectionn�es

au nombre limit�e� autorisent une production rapide et importante d����U� Les RSF �a mod�erateur

graphite assurent une production durable d��energie� et permettent� de par la �exibilit�e de leur

surg�en�eration� de se d�eployer en fonction des besoins du moment�

��� Le point sur les modalit�es de transition vers la �li�ere �Th�UF�

Dans ce dernier chapitre� nous avons �etudi�e dans quelles conditions il est possible d�assurer

le passage au cycle thorium en RSF� pr�esentant de multiples avantages pour une production

d��energie durable� Nous avons en premier lieu envisag�e d�utiliser le plutonium des combustibles

us�es provenant des r�eacteurs actuels de type REP� On substitue pour cela dans le syst�eme de

r�ef�erence l�inventaire initial d����U par du plutonium� Une fois ce syst�eme Th�Pu � ���U d�e�

marr�e� le plutonium initial est progressivement remplac�e par l����U form�e par capture sur le

thorium� jusqu��a ce que l��equilibre ���Th����U soit atteint� Nous avons mis en �evidence la forte

d�ependance de l�inventaire initial et de la dur�ee du r�egime transitoire avec le type de plutonium

utilis�e� selon son temps de refroidissement et son recyclage ou non en combustible MOX� Avec

du plutonium issu d�un combustible UOX apr�es seulement � ans de refroidissement� l�inventaire

initial n�ecessaire est inf�erieur �a � t� et l��equilibre ���Th����U est atteint en une vingtaine d�an�

n�ees� Avec du plutonium issu d�un combustible MOX ayant refroidi �
 ans� l�inventaire initial

n�ecessaire est� comme le temps de mise �a l��equilibre� environ quatre fois plus important� ce der�

nier cas se situant �a la limite de solubilit�e du plutonium dans le sel FLiBe� Remarquons que

l�usine de retraitement doit etre adapt�ee �a la pr�esence de plutonium dans le sel combustible� et

ce d�autant plus que l�inventaire initial est important et le r�egime transitoire long� Ce type de

transition reste donc envisageable dans la plupart des cas� mais impose une gestion rigoureuse

du plutonium disponible� L�utilisation d�uranium enrichi n�est gu�ere pr�ef�erable� La condition

d�autosu�sance en ���U du syst�eme Th�enrU� ���U impose en e�et de limiter l�enrichissement

en ���U� que nous avons �x�e �a ���� Dans ce cas� la production de ���Pu par capture sur l����U

permet de compenser la disparition rapide de l����U� mais retarde par ailleurs la mise �a l��equilibre
���Th����U� atteint apr�es une cinquantaine d�ann�ees�

Avant de proposer quelques sc�enarios de transition� nous avons pris soin d��evaluer dans quelle

mesure des RSF �a mod�erateur graphite et sels �uorures peuvent contribuer �a l�incin�eration

d�un stock r�esiduel de plutonium� ou �a l��eventuel arret d�e�nitif du cycle thorium� Nous avons

d�abord montr�e qu�en support thorium� un mode incin�erateur de plutonium est possible� avec

un taux d�incin�eration moyen d�environ �

 kg�an�
�GWe�
� pour un inventaire �a l��equilibre de

transuraniens l�eg�erement inf�erieur �a � t� Nous avons ensuite �etudi�e une version �a cycle ferm�e

du concept d�incin�erateur sous�critique de plutonium industriel propos�e par C� Bowman� Le

��




retraitement en ligne du sel combustible� dont le role se limite �a l�extraction des produits de

�ssion� autorise une incin�eration totale du plutonium introduit� au prix d�un inventaire plus �elev�e

d�actinides mineurs ���� t �a l��equilibre� dont ��� t de ���Cm�� A�n d�illustrer comparativement

la facilit�e d�incin�eration de �n de cycle propre �a l�utilisation du thorium en spectre thermique�

nous avons en�n �etudi�e le fonctionnement d�un syst�eme aliment�e en continu par les transthoriens

issus du sel combustible d�un RSF ���Th����U �a l��equilibre�

Pour l��etude de sc�enarios r�ealistes� nous nous sommes plac�es dans le cas du parc REP fran	cais

actuel� en supposant qu�il n�est pas renouvel�e� Dans le cas d�un simple remplacement des REP par

des RSF ���Th����U� nous avons montr�e que la transition Th�Pu� ���U est possible� permettant

par ailleurs l�incin�eration totale des stocks de plutonium� Il ressort de la prise en compte pr�ecise

des caract�eristiques du plutonium disponible que cette transition est facilit�ee dans le cas o�u le

retraitement MOX est arret�e en �
�
� Nous nous sommes ensuite plac�es dans une situation o�u

un d�eploiement signi�catif de la puissance nucl�eaire install�ee est n�eccessaire� toujours �a partir du

parc REP fran	cais actuel� en nous basant sur le facteur �
 �etabli au chapitre �� Nous avons alors

montr�e qu�une production ext�erieure d����U est indispensable� et peut etre assur�ee par des RNR

U�Pu� �equip�es de couvertures en thorium et pouvant ainsi fournir de l����U �a raison d�au moins

�

 kg�an�
�GWe�
� Remarquons que des REP �a support thorium charg�e �a �
� en plutonium

peuvent �egalement etre employ�es dans ce but� et produire selon une �etude r�ecente ��
 kg d����U

par tonne de plutonium consomm�ee ��� � Ces r�esultats nous conduisent �a recommander une

gestion prudente des stocks de plutonium� qui est dans tous les cas indispensable au d�emarrage

d�une �li�ere RSF �Th�U�F��
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Conclusion

Dans ce travail� nous avons tent�e d��evaluer les potentialit�es� mais aussi les limites� du concept

de r�eacteur �a sels fondus pour une production durable d��energie nucl�eaire� La question de la

gestion des d�echets de la �li�ere REP rel�eve en e�et plus g�en�eralement du probl�eme mondial de

l��energie� qui se pose en termes d��epuisement des ressources naturelles et de d�et�erioration de

l�environnement� De ces deux points de vue� le nucl�eaire est incapable dans son �etat actuel de

se d�evelopper de fa	con �a r�epondre �a une part signi�cative des besoins �energ�etiques mondiaux

en plein essor� Pour remplacer les �energies fossiles limit�ees et �emettrices de gaz �a e�et de serre�

le nucl�eaire devrait� en symbiose avec les �energies renouvelables� satisfaire aux contraintes d�un

d�eveloppement durable en �etant sobre� propre et sur� Compte tenu de ces contraintes� le cycle

thorium en spectre thermique est clairement la voie la plus prometteuse�

Un concept particuli�erement adapt�e �a un fonctionnement surg�en�erateur dans ce cas est celui

de r�eacteur �a sels fondus� Ce type original de r�eacteurs a b�en�e�ci�e par le pass�e de nombreuses

exp�eriences et �etudes� notamment dans les ann�ees ���
 avec le projet MSBR d�un r�eacteur �a

sels fondus surg�en�erateur �a support thorium et mod�erateur graphite� et plus r�ecemment avec le

concept AMSTER propos�e par EDF� A l�aide de proc�ed�es pyrochimiques connus� le sel combus�

tible de ces r�eacteurs peut etre retrait�e en ligne� et s�a�ranchir de limites neutroniques di�cile�

ment surmontables avec des combustibles solides classiques�

A�n d��evaluer les possibilit�es o�ertes par ce concept� nous avons d�evelopp�e des outils de

simulation adapt�es� organis�es autour du code de transport Monte Carlo MCNP� Ils permettent

de simuler avec pr�ecision le fonctionnement d�un r�eacteur �a sels fondus de son d�emarrage �a son

�equilibre� en tenant compte de ses di��erentes op�erations de retraitement�

Nos premi�eres �etudes ont retrouv�e les avantages du cycle thorium en spectre �epithermique�

en r�e�evaluant le projet MSBR par le biais d�un syst�eme de r�ef�erence� Dans ce r�eacteur industriel

d�une puissance de ��

 MWth� l�extraction en ligne des produits de �ssion et du protactinium

autorise �a l��equilibre un taux de r�eg�en�eration de ��
� environ� et un temps de doublement d�une

trentaine d�ann�ees� Le faible inventaire d�uranium ���� t �a l��equilibre dont ��� t d����U� et de

transuraniens �
�� t� permet de r�eduire la radiotoxicit�e �a �


 ans des rejets en actinides de plus

d�un facteur �

 par rapport au cycle uranium en spectre rapide�

���



A partir du syst�eme de r�ef�erence� nous avons pu �etudier s�epar�ement quelques options in�

t�eressantes� Il ressort de ces �etudes que c�est le retraitement en ligne qui apporte le plus de

�exibilit�e au syst�eme� Il est en e�et ais�e d�adapter l��economie de neutrons au fonctionnement

souhait�e �sur� ou r�e�g�en�eration� transmutation de PFVL�� en ajustant par exemple la dur�ee du

retraitement� Un �el�ement caract�eristique de cet apport important du retraitement en ligne est

l��etape de �uoration de l�uranium� pr�ealable �a l�extraction des produits de �ssion� Elle permet

de minimiser les rejets d�uranium� et de bloquer la production de transuraniens au niveau du

neptunium� dans le cas o�u ce dernier� �uor�e avec l�uranium� est s�epar�e puis stock�e� Grace �a

l�extraction rapide des produits de �ssion� en particulier gazeux� le c�ur fonctionne sans r�eserve

de r�eactivit�e� et s��etou�e en quelques heures lorsque l�uranium �uor�e n�est plus r�einject�e� Tous

ces �el�ements de �exibilit�e contribuent �a rendre ce r�eacteur particuli�erement int�eressant pour une

production durable d��energie nucl�eaire bas�ee sur le cycle thorium�

Notre �etude de la transition vers le cycle asymptotique ���Th����U a montr�e les limites de

l�utilisation du plutonium issu des REP� Nous avons constat�e que la vitesse de la transition

Th�Pu � ���U est fortement d�ependante de l�origine du plutonium utilis�e� et de son temps

de refroidissement� Dans un sc�enario de transition bas�e sur l�utilisation optimale du stock de

plutonium fran	cais� un facteur �
 sur la puissance nucl�eaire install�ee d�ici �
�
 est ainsi hors

d�atteinte� si on se limite aux seules performances surg�en�eratrices des RSF� Seul un apport ext�e�

rieur d����U� produit par exemple par quelques r�eacteurs �a neutrons rapides classiques �a support

uranium� �equip�es de couvertures en thorium� permettrait un tel d�eploiement� Dans l�optique du

d�emarrage d�une �li�ere thorium� ces consid�erations prospectives incitent plus g�en�eralement �a

privil�egier une gestion raisonn�ee du plutonium dans le cycle du combustible actuel�

Outre des �etudes cin�etiques de suret�e r�ealistes� la poursuite des travaux sur les RSF pro�

ducteurs d��energie en cycle thorium r�eclame des e�orts importants de R'D pluridisciplinaire�

alliant neutronique et pyrochimie� Nous avons vu en e�et que ces deux derniers domaines sont

�etroitement coupl�es dans le fonctionnement d�un RSF� quali��e de �r�eacteur de chimiste�� Il

est ainsi n�ecessaire d�approfondir nos connaissances des propri�et�es physico�chimiques des sels

combustibles utilisables� ainsi que de mat�eriaux comme le graphite� Par ailleurs� il serait utile

d��etudier les proc�ed�es d�extraction et les probl�emes de corrosion intervenant dans une unit�e de

retraitement en ligne� �a l�aide d�une boucle �a sels fondus exp�erimentale�

En parall�ele� il convient d�am�eliorer la pr�ecision des donn�ees nucl�eaires importantes� telles

les sections e�caces de capture et de �ssion de l����U� ou encore les sections e�caces de di�usion

�elastique du graphite et du �uor� La plate�forme exp�erimentale PEREN� en construction �a l�ISN

de Grenoble� a ainsi pour but d�acqu�erir une connaissance pr�ecise des propri�et�es neutroniques

du mod�erateur graphite� des sels utilis�es� et du combustible nucl�eaire lui�meme�

���



Annexe A

Incin�eration d�actinides mineurs sur

support inerte �a sels chlorures

Le but est ici de compl�eter l�expos�e des outils de simulation� et plus particuli�erement de

pr�esenter les m�ethodes d�evelopp�ees pour l��etude de syst�emes sous�critiques� On choisit pour cela

d��evaluer dans quelle mesure un RSF sous�critique �a spectre rapide peut se preter �a l�incin�eration

d�actinides mineurs� Le syst�eme �etudi�e sera semblable �a celui pr�esent�e au chapitre � pour la

production d��energie en cycle U�Pu� et sera compar�e �a un ADS �a combustible solide�

Le probl�eme principal pos�e par l�incin�eration d�actinides mineurs purs en spectre rapide est

celui de la production rapide de ���Pu par d�ecroissance � du ���Cm� lui meme produit �a partir

de l���
Am selon le sch�ema A��� L�accumulation du ���Pu provoque alors une augmentation

di�cilement g�erable de la r�eactivit�e� Rappelons que l����mAm est suppos�e produit �a raison de

�
� par capture sur l���
Am� Il d�ecro#t vers son fondamental par une transition isom�erique de

��� ans de demi�vie et peut �egalement produire de l����Am par capture�

��
Am $ n � ��
�� ���mAm

� �
��
�� ���Am

�� �
� heures�� ���Cm
	 �
�� jours�� ���Pu

�A���

Dans ce qui suit� on se concentre sur ce probl�eme du ���Pu� Des calculs pr�eliminaires ont

en e�et montr�e que la contribution du ���Np �a la formation de ���Pu par capture d�un neutron

s�av�ere n�egligeable� compte tenu des proportions respectives d�am�ericium et de neptunium en�

trant en jeu� Par ailleurs� la longue dur�ee de vie du ���Np et son faible impact sur la radiotoxicit�e

des actinides mineurs rendent son incin�eration accessoire au niveau de cette �etude�

En combustible solide� les faibles proportions de neutrons retard�es des actinides mineurs

�tableau A��� impliquent le recours pour raison de suret�e �a la sous�criticit�e� L��etude r�ecente ��� 

a montr�e qu�un ADS refroidi au plomb peut convenir pour incin�erer un m�elange d�am�ericium et

���



de curium� moyennant un retraitement optimis�e alternant des cycles de quelques ann�ees �entre �

et � ans�� Ce syst�eme d�une puissance d�environ ��� GWth est muni d�un r�e�ecteur en plomb et

d�une cible de spallation �egalement constitu�ee de plomb� Un combustible nitrure et une matrice

inerte en nitrure de zirconium sont choisis pour adoucir le spectre par rapport �a un combustible

oxyde et une matrice en acier� et limiter ainsi l�apport de r�eactivit�e par le ���Pu form�e�

noyau ��
Am ���mAm ���Am ���Cm ���Cm

� �pcm� ��
 ��
 ��
 �
 ��


Tab� A�� ! Proportion de neutrons retard�es des actinides mineurs �����

Un sel combustible �a base de NaCl autorise de fortes concentrations d�actinides et un spectre

aussi rapide que dans un combustible solide� le role de la matrice inerte �etant jou�e essentielle�

ment par le chlore� Il est en outre possible de produire des neutrons par r�eaction de spallation

de protons de haute �energie sur les nombreux noyaux lourds contenus dans le sel� avec un ren�

dement qui reste �a d�eterminer� La rencontre de ces quelques caract�eristiques int�eressantes des

sels chlorures a ainsi conduit le JAERI �a proposer dans les ann�ees �
 le projet d�incin�erateur

d�actinides mineurs ��� d�ej�a pr�esent�e au chapitre �� dont on propose de s�inspirer ici�

Un r�eacteur �a sels fondus sous�critique �a spectre rapide destin�e �a bruler des actinides mineurs

peut etre adapt�e �a di��erents types de sc�enarios� On opte ici pour un parc de r�eacteurs de type

REP dans une partie desquels le plutonium est multirecycl�e ��gure A���� Un tel sc�enario de

multirecyclage MOX annule les rejets de plutonium mais maximise la production d�actinides

mineurs� ce qui justi�e pleinement le recours �a un syst�eme d�edi�e �a leur incin�eration� Dans

ce cas� les actinides mineurs constituent les d�echets ultimes du cycle� produits de surcro#t en

quantit�e notable par rapport au cycle REP ouvert� Ce meme sc�enario a �et�e choisi pour l��etude

pr�ec�edemment �evoqu�ee d�un inc�erateur d�Am et de Cm �a combustible solide ��� � Partir de ces

memes hypoth�eses nous permettra d��evaluer certaines performances du RSF par comparaison�

(77.5 %)

REP UOXUranium

6500 t

Pu

9 t

REP MOX
(22.5 %)

Pu

33.2 t

déchets

Np : 30 kg
Am : 2.5 t
Cm : 400 kg

Np : 700 kg
Am : 400 kg
Cm : 100 kg

Fig� A�� ! Bilan annuel des d�echets dans le sc�enario de multirecyclage MOX choisi �����
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A�� Illustration du probl�eme de l�accumulation du ��	Pu

faisceau
de protons

sels fondus
(cible de spallation

et combustible)

Fig� A�� ! Coupe verticale du RSF incin�erateur d�actinides mineurs sous
critique simul�e�

Le dimensionnement du syst�eme retenu est le meme que celui du producteur d��energie en

cycle U�Pu� pour la meme puissance de ��

 MWth� On y ajoute le tube �a vide d�un faisceau de

protons de � GeV� dont la fenetre h�emisph�erique en acier se situe �a �
 cm au�dessus du centre

du c�ur ��gure A���� La simulation neutronique de ce syst�eme est assur�ee par le code MCNPX�

qui couple MCNP �B pour le transport des neutrons d��energies inf�erieures �a �
 MeV �a des codes

comme LAHET pour les �energies sup�erieures�

La composition des actinides mineurs mis aux d�echets dans le sc�enario choisi est donn�ee par

le tableau A��� En �xant la concentration des chlorures de ces actinides dans le sel NaCl �a �
��

on obtient au d�emarrage un facteur de multiplication e�ectif keff de 
���� � 
�

��

isotope ��
Am ���mAm ���Am ���Cm ���Cm ���Cm ���Cm

fraction molaire ��� ���
 
�� ���� 
�� ���� ��� 
��

Tab� A�� ! Composition isotopique des Am et Cm �a l��equilibre du multirecyclage MOX �����

La densit�e de ce sel est �evalu�ee �a ��� g�cm� �a �

 K� Pour cela� nous nous basons sur le sel

��� NaCl � ��� �U�Pu�Cl�� utilis�e pour le RSF producteur d��energie pr�ec�edemment �etudi�e� et

dont on sait que la densit�e est de ��� g�cm� �a �

 K� En �ecrivant la densit�e connue de ce sel

comme le rapport de la masse d�une mole de sel sur le volume d�une mole de sel� on en d�eduit

une valeur e�ective de la densit�e des noyaux lourds dilu�es sous forme de chlorures� Cette den�
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sit�e partielle va nous permettre de tenir compte� dans l��evaluation de la densit�e inconnue� des

liaisons ioniques dans le sel qui conditionnent sa valeur� La composition du nouveau sel �etant

proche de celle du sel de r�ef�erence� nous pouvons prendre en premi�ere approximation comme

densit�e e�ective des noyaux lourds dans ce sel la valeur obtenue avec le sel de r�ef�erence� Nous

en d�eduisons �nalement une estimation de la densit�e du nouveau sel� �a � 
�� g�cm� pr�es� Cette

m�ethode sera utilis�ee par la suite chaque fois qu�il sera n�ecessaire d��evaluer la densit�e inconnue

d�un nouveau sel �a partir de la densit�e connue d�un sel de r�ef�erence� et de composition proche�

R�eaction Production Consommation

source 
�
� � �

fission ���� ��



��
Am 
���
���mAm 
�
�
���Am 
���
���Cm 
���
���Cm 
�
�

�n� �n� 
�
� 
�
� �

�n� �� � ����

��Na 
�
�
��Cl 
�
�

��
Am ����
���Am 
���
���Cm 
���
���Cm 
�
�

�n� �� � 
��
 ��Cl 
��


�n� p� � 
��� ��Cl 
���

�n� �� nickel � 
��
 �

�n� p� nickel � 
�
� �

�n� �� B�C � 
�
� �

fuite � 
�

 �

total ���� ���� �

Tab� A�� ! Bilan neutronique au d�emarrage du RSF incin�erateur d�actinides mineurs�

Le bilan neutronique du sel �a t % 
� d�etaill�e �a 
�
� neutron��ssion pr�es �tableau A����

montre la pr�edominance de l���
Am qui totalise presque la moiti�e des �ssions et les deux tiers

des captures� Ce bilan est obtenu �a partir des taux de r�eaction calcul�es par MCNPX pour tous

les neutrons suivis d��energie inf�erieure �a ��
 MeV� le code ne disposant pas des sections e�caces

au�dessus de cette �energie� A la premi�ere ligne de ce bilan �gure un terme source qui correspond
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�a l�apport ext�erieur de neutrons produits par spallation des protons sur les noyaux lourds du sel�

Ce terme d�epend de la s�eparation arbitraire en �energie entre les neutrons de spallation �neutrons

de la source� et les neutrons de propagation �neutrons du c�ur�� �x�ee ici de fait �a ��
 MeV�

La formule A�� montre qu�on peut obtenir une premi�ere �evaluation du facteur de multiplication

global de la source de neutrons ks �relative au seuil en �energie de ��
 MeV� �a partir de la

d�e�nition de ce dernier et des termes source et total du bilan�

ks %
Ntotal �Nsource

Ntotal
%
Ncr�e�es

Ntotal
% 
����� 
�

� �A���

avec

! Ntotal le nombre total de neutrons suivis par MCNPX

! Nsource le nombre de neutrons issus de la source

! Ncr�e�es % Ntotal � Nsource le nombre de neutrons cr�e�es dans le c�ur

L�erreur statistique th�eorique sur ks est calcul�ee �a partir du nombre total de neutrons Ntotal

suivis dans chaque calcul MCNP &

dks
ks

% �
dNtotal

Ntotal
� �p

Ntotal
�A���

On �xe le nombre de protons source Nprotons dans tous les calculs MCNPX �a �

� ce qui

donne �a suivre �a MCNP �B environ ��



 neutrons� La formule A�� donne
dks
ks

% 
�

�� Cette

incertitude� comme celles sur les sections e�caces moyennes par exemple� est calcul�ee par REM

en cours d��evolution par lecture de Ntotal dans un �chier de sortie de MCNPX�

A	�	� Augmentation rapide de la r�eactivit�e

A partir de t % 
� le syst�eme �evolue �a puissance constante� avec une dur�ee de retraitement

T de �

 jours� Aucun ajout d�actinides mineurs n�est e�ectu�e par ailleurs et la r�eactivit�e est

laiss�ee libre d��evoluer� Le coe�cient de normalisation � de REM repr�esente ici le nombre total

de protons source pour MCNPX par seconde� L�intensit�e du faisceau de protons Ip est donc

directement obtenue en amp�eres en multipliant � par la charge �el�ementaire e� L�ajustement

de � par REM simule ainsi une modulation de Ip qui serait destin�ee �a maintenir la puissance

constante� sans recours pour cela �a des barres de pilotage ou �a des poisons consommables� La

�gure A�� illustre l�accumulation des isotopes fertiles du plutonium� �a partir du ���Pu produit

par capture sur l���
Am� Figure �egalement l�inventaire des produits de �ssion� lentement extraits

du sel et qui ne repr�esentent �a t % � ans que 
�� � du total des captures�

Comme pour les simulations de r�eacteurs critiques� on souhaite suivre la r�eactivit�e en cours

d��evolution� Mais l�estimateur du keff n�est plus utilisable ici� dans la mesure o�u les taux de
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Fig� A�� ! Accumulation du Pu dans le sel du RSF incin�erateur d�actinides mineurs�

r�eaction calcul�es par MCNPX font intervenir tous les neutrons� et non les seuls neutrons issus

de la source de �ssion globale comme c�est le cas pour les calculs critiques avec MCNP� Il faut

se contenter de l�estimation du ks obtenue �a partir des nombres de neutrons Ntotal et Nsource

lisibles dans un �chier de sortie fourni par MCNPX� A posteriori� on pourra cependant e�ectuer

des calculs de keff avec MCNP �a partir des �chiers g�en�er�es par REM pour MCNPX en cours

d��evolution� Ntotal et Nsource sont d�etermin�es �a partir de termes fournis par MCNPX se basant

sur une coupure en �energie des neutrons �x�ee �a �
 MeV� �a savoir &

! N spallation
cr�e�es le nombre de neutrons cr�e�es par les r�eactions de spallation

! N spallation
absorb�es le nombre de neutrons absorb�es par les r�eactions de spallation

! NMCNPX
total le nombre total de neutrons pour MCNPX� c�est �a dire �a toutes les �energies

Le nombre de neutrons source pour le c�ur Nsource est donc N spallation
cr�e�es � N spallation

absorb�es tandis

que le nombre total de neutrons pour le c�ur Ntotal vaut NMCNPX
total � N spallation

absorb�es � La formule

A�� donne ainsi comme estimation� pour un seuil en �energie de �
 MeV� ks % 
���� � 
�

� �a

t % 
� Cette valeur est logiquement plus faible que l�estimation pr�ec�edente obtenue pour un seuil

�a ��
 MeV� le nombre de neutrons source Nsource �etant dans ce cas plus grand� Cet estimateur

du ks calcul�e �a partir des bilans �etablis par MCNPX est conserv�e par la suite pour toutes nos

simulations de RSF sous�critiques� La �gure A�� montre l��evolution de ks au cours des trois

premi�eres ann�ees de ce fonctionnement� Du fait de l�accumulation du ���Pu� on constate une

nette augmentation de ce facteur de multiplication� Parall�element� on calcule que le keff passe

��




de 
���� � 
�

� �a 
���� � 
�

�� L�intensit�e du faisceau qui est de �
 mA �a t % 
 doit chuter

jusqu��a �
 mA � ans plus tard� tandis que le �ux moyen dans l�ensemble du sel passe de ��� �

�

�a ��� �

� n�cm���s�
 au cours de la meme p�eriode�
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Fig� A�� ! Augmentation du ks au d�emarrage du RSF incin�erateur d�actinides mineurs�

Du fait de la faible diminution de la concentration des noyaux lourds sur cette courte p�eriode�

le rendement de spallation� c�est �a dire le nombre de neutrons source produits par proton incident

reste constant� Par d�e�nition� il est donn�e par le rapport
Nsource

Nprotons
% ����� 
��� Compte tenu de

la simpli�cation apport�ee par la spallation directe dans le sel� ce rendement reste acceptable�

A	�	� Compensation par un inventaire initial de plutonium

isotope ���Pu ���Pu ��	Pu ��
Pu ���Pu

fraction molaire ��� � �� �
 �
 ��

Tab� A�� ! Composition isotopique du Pu �a l��equilibre du multirecyclage MOX �����

Le syst�eme �a combustible solide est confront�e au meme probl�eme d�augmentation de r�eacti�

vit�e� On parvient n�eanmoins �a le r�esoudre dans ce cas en ajoutant au combustible une proportion

de plutonium� issu du sc�enario de multirecyclage MOX choisi ��gure A��� et dont la composition

est donn�ee par le tableau A��� Ce plutonium� en d�epit de sa faible concentration en ���Pu et
��
Pu par rapport au Pu MOX actuel� est su�samment �ssile en spectre rapide pour constituer

une r�eserve initiale de r�eactivit�e qui en s��epuisant parvient �a compenser l�augmentation due au
���Pu� Le facteur ks de cet incin�erateur est ainsi maintenu constant �a 
��� durant � ans en �xant

���



la proportion molaire initiale de plutonium dans les actinides �a �� �� En essayant d�appliquer

cette solution au RSF� on constate que pour disposer d�une concentration initiale cons�equente

de plutonium� il est n�ecessaire de diminuer la proportion de l�ensemble des noyaux lourds dans

le sel a�n de maintenir la r�eactivit�e constante� La contrainte d�une temp�erature de fusion du sel

maximale de �

 K impose une proportion minimale de noyaux lourds dans le sel de ���� soit

seulement �� de moins que dans le cas du d�emarrage sans plutonium� Cette proportion mini�

male de ��� n�autorise qu�une concentration initiale de plutonium de ��� pour un keff proche

du d�emarrage sans Pu �
���� � 
�

� �a t % 
�� Ces � � se r�ev�elent rapidement insu�sants pour

compenser la production rapide de ���Pu et l�augmentation de r�eactivit�e est comparable au cas

pr�ec�edent �keff % 
���� � 
�

� �a t % � ans��

combustible solide nitrure RSF NaCl��Am$Cm�Cl�

noyau t % 
 ��� t % � ans ��� t % 
 ��� t % � ans ���

���Pu ��� �
�� 
�� ���
���Pu ���� ���� ��� ���
��	Pu ��� ��� ��� ��

��
Pu ���� ���� ��� ���
���Pu ��� ��
 ��� ���

total Pu ���� �
�� ���� �
�


��
Am ���� ���� �
�� ����
���mAm ��� ��
 ��� ���
���Am ��� ��� �
�� ����

total Am ���� ���� ���� ����

���Cm � 
�� � 
��
���Cm 
�� 
�� 
�� 
��
���Cm ��� ��
 ���� ����
���Cm ��� ��� ��� ���

total Cm ���� ���� ���� ����

Tab� A�� ! R�epartition des �ssions �� �a t � � et �a t � � ans dans le RSF incin�erateur

d�actinides mineurs� et dans un syst�eme �a combustible solide ����� Dans les deux cas� on a

recours �a un inventaire initial de Pu pour compenser la r�eactivit�e apport�ee par le ���Pu�

Le tableau A�� compare les r�epartitions des �ssions dans les combustibles des deux syst�emes

d�emarrant avec leurs concentrations initiales respectives de Pu� On v�eri�e e�ectivement que

dans le cas du combustible solide nitrure� la proportion des �ssions dans le Pu reste relativement

constante� l�augmentation du taux de �ssion du ���Pu �etant bien compens�ee par la disparition des
���Pu et ��
Pu pr�esents au d�epart� Au contraire� dans le sel combustible du RSF� l�augmentation

���



de la proportion des �ssions dans le ���Pu n�est pas su�samment compens�ee par le Pu initial et

se fait au d�etriment des �ssions dans l�Am�

A�� Extraction en ligne du plutonium

A	�	� Mise �a l
�equilibre du plutonium en c�ur

Pour maintenir la r�eactivit�e constante� on se propose d�extraire en continu une partie du

plutonium contenu dans le sel� en partant de l��etat initial avec Am et Cm seuls� On peut utiliser

pour ce faire un proc�ed�e analogue �a celui utilis�e pour l�extraction du Pu surg�en�er�e dans le cas

du producteur d��energie en cycle U�Pu �extraction du Pu �a �� � par �electrod�eposition en deux

temps�� toujours avec la meme dur�ee de retraitement T de �

 jours� L�inventaire de ���Pu se

stabilise en � ans �a ��
 kg� la majorit�e du ���Pu form�e se retrouvant hors �ux ���� t �a t % � ans��

La �gure A�� montre cette stabilisation du plutonium rendue possible par un stockage hors �ux

cons�equent� Le ���Pu ne r�ealise alors que ��
 � des �ssions �a t % � ans�
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Fig� A�� ! Inventaires et stocks des principaux isotopes du plutonium en cas d�extraction continue

de ce dernier du sel du RSF incin�erateur d�actinides mineurs�

Comme l�illustre la �gure A��� le ks reste alors relativement constant� diminuant toutefois

l�eg�erement apr�es un an du fait de la mise �a l��equilibre du ���Pu et de la disparition progressive

des actinides mineurs� En � ans� le keff passe ainsi de 
���� � 
�

� �a 
���� � 
�

�� Sur le

meme intervalle� l�intensit�e du faisceau de protons augmente de �
 mA �a ��
 mA� tandis que le

�ux moyen dans le sel reste sensiblement �egal �a sa valeur initiale de ��� �

� n�cm���s�
�

���
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Fig� A�� ! Evolution du ks au d�emarrage du RSF incin�erateur d�actinides mineurs dans le cas

de l�extraction continue du plutonium�
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� ��
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��� 
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���Cm 
��� 
��� 
 
��� 
��� ��
 kg
���Cm 
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��� 
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��� 
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��� ���� ��� t 
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��� 
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 �� kg 
��� 
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Tab� A�� ! Sections e�caces moyennes �barn de capture et de �ssion et inventaires des actinides

intervenant �a t � � et �a t � � ans dans le fonctionnement avec extraction du plutonium�
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Sur ces trois ann�ees� les sections e�caces moyennes varient peu� l��etat du syst�eme ne di��erant

de son �etat initial d�ecrit par le bilan �a t % 
 pratiquement que par la disparition d�une partie de

l�am�ericium� C�est ce qu�illustre le tableau A��� montrant �egalement que l�inventaire de curium

augmente l�eg�erement� passant de ��� �a �
�� t� Par tonne d�am�ericium incin�er�ee sur cette p�eriode�

on stocke environ ��
 kg de Pu� dont ��
 kg de ���Pu� ��� kg de ���Pu� ��
 kg de ��	Pu� 
�� kg de
��
Pu et �� kg de ���Pu� Les proportions relatives des isotopes du Pu en stock� comme celles en

c�ur d�ailleurs� s�expliquent par la pr�edominance de l�extraction rapide du Pu sur les captures�

Les isotopes autres que le ���Pu en quantit�es notables sont le ��	Pu produit par d�ecroissance

� du ���Cm� et le ���Pu produit par capture �electronique de l����Am� Le ���Pu et le ��
Pu ne

peuvent etre produits ici que par capture respectivement sur le ���Pu et le ��	Pu� et ne sont

donc pr�esents qu�en faible quantit�e du fait de l�extraction rapide du Pu�

A	�	� Evaluation du bilan radiotoxique de la m�ethode
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Fig� A�� ! Comparaison des radiotoxicit�es normalis�ees par GWth�an du plutonium extrait et

de l�am�ericium consomm�e au cours des trois premi�eres ann�ees du RSF incin�erateur d�actinides

mineurs avec extraction continue du plutonium�

L�incin�eration de l�am�ericium est incompl�ete� puisqu�elle s�accompagne du rejet d�une partie

de son inventaire transmut�ee en plutonium� Bien qu�il permette un fonctionnement �a r�eactivit�e

constante� ce stockage de plutonium n�est pas satisfaisant et d�et�eriore le bilan radiotoxique

de l�incin�erateur� c�est �a dire la di��erence entre la radiotoxicit�e des noyaux incin�er�es et des

noyaux rejet�es� Dans un premier temps� on calcule donc la radiotoxicit�e induite par le stock de

���



plutonium constitu�e apr�es � ans de fonctionnement ���� t�� La �gure A�� montre l��evolution de

cette radiotoxicit�e au cours du temps� exprim�ee en Sv et normalis�ee �a une production d��energie

de � GWth�an� On la compare �a la radiotoxicit�e induite par la quantit�e d�am�ericium ���
Am

et ���Am� incin�er�ee au cours des trois memes ann�ees ���� t�� repr�esent�ee sur la �gure A�� avec

la meme normalisation� On constate que la r�eduction maximale est atteinte apr�es �


 ans� et

n�atteint qu�un facteur ���

L�int�eret d�une telle incin�eration est donc limit�e du point de vue de la r�eduction de la

radioxicit�e� Il reste envisageable �a partir de t % � ans de modi�er le retraitement de fa	con �a

poursuivre l�incin�eration� en continuant �a stabiliser l�inventaire de Pu par extraction continue�

On peut ainsi soit recharger le sel en Am et Cm pour un nouveau cycle de � ans� soit alimenter

le syst�eme en Am et Cm de mani�ere continue� la r�eactivit�e �etant ainsi maintenue constante dans

les deux cas� Le Pu �a forte teneur en ���Pu stock�e hors �ux pourrait alors etre utilis�e comme

mati�ere �ssile en RNR� par exemple pour d�emarrer une �li�ere au thorium� On r�ealise que ces

types de fonctionnement par cycles se rapprochent beaucoup de la gestion de l�incin�eration en

r�eacteur �a combustible solide� La question se pose donc du r�eel int�eret d�un RSF dans ce cas� le

syst�eme �a combustible solide nitrure se r�ev�elant plus �exible quant aux possibilit�es d�utilisation

d�une r�eserve de r�eactivit�e su�sante� Tout ceci nous rappelle que l�incin�eration des actinides

mineurs est un probl�eme particuli�erement d�elicat� qu�il convient d��eviter autant que faire se

peut en pr�ef�erant par exemple le cycle thorium au cycle uranium�

���



Annexe B

Sensibilit�e aux donn�ees neutroniques

du RSF �Th�U�F� de r�ef�erence

L�objet de cette annexe est d��evaluer la sensibilit�e des principaux r�esultats obtenus au cha�

pitre � pour le RSF ���Th����U de r�ef�erence� �a des variations de certaines donn�ees neutroniques

de base� En faisant varier essentiellement des sections e�caces telles qu�elles sont lues par MCNP�

de fa	con homoth�etique sur l�ensemble du spectre en �energie� nous avons simul�e la mise �a l��equi�

libre du syst�eme de r�ef�erence� Dans chaque cas� nous avons proc�ed�e �a la comparaison succinte de

chaque nouvel �equilibre obtenu avec l��equilibre de r�ef�erence� Les param�etres principaux retenus

pour cette comparaison sont le taux de r�eg�en�eration et le temps de doublement� respectivement

de ��
�� et �� ans dans le cas de r�ef�erence�

B�� Incertitudes concernant les principaux noyaux lourds

Les sections e�caces de tous les noyaux lourds sont lues dans la base ENDF�B�VI� Seules

les sections e�caces de quelques produits de �ssion non disponibles dans cette base sont lues

dans la base JENDL ���� ainsi que celles du 
�F dont les �chiers ENDF�B�VI sont inutilisables

par NJOY� Nous nous limitons ici aux incertitudes li�ees aux deux r�eactions pr�edominantes & la

�ssion de l����U accompagn�ee de sa capture parasite� et la capture du ���Th�

B	�	� Modi�cation de la section e�cace de capture de l
���U

Une valeur caract�eristique des incertitudes sur les sections e�caces de capture et de �ssion

des actinides est �
� ��� � Une grandeur importante pour l����U est le rapport � de la sec�

tion e�cace moyenne de capture sur celle de �ssion� qui conditionne la proportion de captures

parasites� Nous choisissons ici de ne modi�er que la section e�cace de capture de l����U� en aug�

mentant sa valeur de �
� sur toute la gamme d��energie� directement dans le �chier au format

���



ENDF lu par MCNP� Nous ne renormalisons pas la section e�cace totale de l����U� le but ici

�etant d��evaluer l�e�et d�une augmentation du param�etre � de l�ordre de �
��

Au d�emarrage du syst�eme� dont la simulation utilise la section e�cace de capture de l����U

ainsi modi��ee� le param�etre � vaut 
	��
���� % 
����� contre 
���� dans le cas de r�ef�erence� La section

e�cace moyenne de capture ����
 barn� et l�inventaire ����� t� du ���Th restent inchang�es�

D�apr�es la formule ���� l�inventaire initial d����U augmente alors simplement comme le rapport

inverse des valeurs de �� $ ��� soit une augmentation d�environ ��� En ajustant la valeur de keff

au d�emarrage �a ��


 � 
�

�� on obtient e�ectivement un inventaire initial d����U de ���� t�

contre ���� t dans le cas de r�ef�erence� Cet inventaire se stabilise �a ���
 t� pour un inventaire

total d�uranium de ���� t� sup�erieur �a celui du cas de r�ef�erence ����� t� du fait d�une capture

parasite plus probable sur l����U� Pour la meme raison� l�inventaire des transuraniens atteint

��
 kg �a l��equilibre� contre seulement ��
 kg dans le cas de r�ef�erence� Le �ux moyen est de

���� �

� n�cm���s�
� l�eg�erement inf�erieur �a celui de r�ef�erence ����� �

� n�cm���s�
��

r�eaction noyau�x� r�ef�erence �
���U
capture $ �
�

taux �n�f� sec e� �barn� taux �n�f� sec e� �barn�

���Th 
�

� 
�

�� % 
�

��

fission ���U ����� ���
 ����� ����

autres U 
�
�� ��� 
��
� ���

trans�U 
�
�� ���� 
�
�� ����

Li $ Be $ F 
�
�� 
�

�� % %

PF 
�
�� ���� % %
���Th ���	� ���
 ����� ����

�n� �� ��
Pa 
�

� �
�� % ����
���Pa ����� ���� � ���

���U ����� ���� ����� ����

autres U 
���� ���� 
���� ���


trans�U 
�
�� ���� 
�
�� ����

Tab� B�� ! Consommations de neutrons �neutrons par �ssion et sections e�caces moyennes

�barn des r�eactions de �ssion et de capture �a l��equilibre du RSF de r�ef�erence� sans et avec

augmentation de ��� de la section e�cace de capture de l����U�

Le bilan neutronique de l��equilibre obtenu �a partir de la section e�cace modi��ee ne di��ere

du bilan de r�ef�erence que par le d�etail des contributions aux r�eactions de �ssion et de capture

dans le sel� donn�e par le tableau B��� On remarque d�abord que le taux de capture de l����U est

augment�e d�un peu moins de �
�� tandis que son taux de �ssion a diminu�e par rapport au cas

���



de r�ef�erence au pro�t de celui des autres isotopes de l�uranium� d�o�u un taux d�absorption de

l����U pratiquement inchang�e� En termes de capture� on constate une nette augmentation de la

contribution des isotopes de l�uranium autres que l����U� ainsi que des transuraniens� tous pro�

duits en exc�es du fait de la capture parasite augment�ee de l����U� Les neutrons suppl�ementaires

consomm�es par ces derniers sont pour l�essentiel d�eduits du taux de capture du ���Th� qui passe

ainsi de ��
�
 �a ��

�� Le taux de r�eg�en�eration �a l��equilibre est alors seulement de ��
��� soit

une production d����U de �
 kg�an� et un temps de doublement �a l��equilibre d�environ ��
 ans�

contre �� ans dans le cas de r�ef�erence�

Dans le cas modi��e� les sections e�caces moyennes nous montrent que le spectre est un peu

plus dur que dans le cas de r�ef�erence� Cela s�explique par le report dans l����U d�une partie des

captures se faisant sans modi�cation dans le ���Th� l����U capturant �a plus basse �energie que le
���Th �premi�ere r�esonance de capture �a � eV� contre �
 eV pour le ���Th��

A titre de comparaison� une �etude de l�ORNL n��evalue qu��a � 
�

� l�incertitude sur le taux

de r�eg�en�eration li�ee �a une incertitude de �
� sur le param�etre � de l����U� identique �a celle

choisie pour notre �etude ��� � Cette �evaluation ne tient compte que d�une variation instantan�ee

du param�etre � de l����U� ce qui explique sa sous�estimation de l�e�et r�eel obtenu �a l��equilibre

du fait d�une accumulation plus importante d�uranium et de transuraniens�

Pr�ecisons que le but de notre �etude de l�in�uence d�une augmentation du param�etre � de

l����U de �
� est avant tout d�illustrer clairement la faiblesse de la marge de surg�en�eration

du RSF ���Th����U� L�incertitude r�eelle sur ce param�etre est en e�et plus faible� et est �evalu�ee

d�apr�es des mesures int�egrales en spectre �epithermique r�ealis�ees �a la �n des ann�ees ���
 �a environ

� ���� ��� � A partir du bilan neutronique pr�esent�e dans le tableau B��� nous �evaluons ais�ement

les marges d�incertitude du taux de r�eg�en�eration correspondant �a cette pr�ecision de � ���� sur

�� en supposant que l��evolution des taux de capture est lin�eaire� L�encadrement obtenu pour

le taux de r�eg�en�eration �a l��equilibre est alors � % ��
��	�		��	�		� soit une production d����U de

����� kg�an et un temps de doublement associ�e de ����� ans�

B	�	� Modi�cation int�egrale de la section e�cace de capture du ���Th

La r�eaction pr�edominante du RSF ���Th����U est la capture dans le ���Th� conditionnant

la r�eg�en�eration d����U� La section e�cace de cette r�eaction di��ere sensiblement entre les bases

disponibles� avec notamment une sous��evaluation mesur�ee de la base JENDL ���� d�environ �
�

entre 
�� keV et � keV ��� � La �gure B�� montre qu�il existe une autre gamme d��energie sur

laquelle JENDL ��� sous��evalue cette section e�cace� par rapport �a la base ENDF�B�VI que

nous utilisons pour nos calculs de r�ef�erence� A�n d��evaluer la sensibilit�e des r�esultats concernant

la surg�en�eration �a la section e�cace de capture du ���Th� nous choisissons de recalculer la mise

�a l��equilibre de r�ef�erence en utilisant JENDL ��� pour les sections e�caces du ���Th�
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Fig� B�� ! Comparaison des �evaluations de la section e�cace de capture du ���Th selon les bases

ENDF�B
VI et JENDL ���� entre ���� eV et ��� eV�

Ce faisant� on constate qu���
� t d����U su�sent pour d�emarrer� D�es le d�emarrage� l�inventaire

d�uranium est plus faible que dans le cas de r�ef�erence� et se stabilise �a ��
� t� dont ���
 t d����U�

Par captures successives� on forme ainsi un peu moins de transuraniens ���
 kg �a l��equilibre��

Le �ux moyen �a l��equilibre est l�eg�erement sup�erieur ����� �

� n�cm���s�
��

Par rapport au bilan neutronique de l��equilibre de r�ef�erence� seul le taux de capture du ���Th

est modi��e� passant de ��
�
 �a ��
�� n��ssion� Les 
�

� n��ssion perdus par le thorium sont

captur�es dans le graphite du c�ur �
�
�� n��ssion au lieu de 
�
��� et dans le carbure de bore

prot�egeant les �echangeurs �
�
�� n��ssion au lieu de 
�
���� Le taux de r�eg�en�eration �a l��equi�

libre est ainsi de ��
��� soit une production d����U �a l��equilibre de �
 kg�an� et un temps de

doublement de �� ans� contre �� ans dans le cas de r�ef�erence�

���Th dans ENDF�B�VI ���Th dans JENDL ���

�cap �fis �cap �fis

���Th ���
 
�

�� ���� 
�

��

���Pa ���� 
�
�� ���� 
�
�


���U ���� ���
 ���� ����

Tab� B�� ! Sections e�caces moyennes �barn de capture et de �ssion du ���Th� du ���Pa et de

l����U �a l��equilibre de r�ef�erence� selon la base utilis�ee pour le ���Th�

��




Le tableau B�� montre que la base JENDL ��� sur�evalue la �ssion du ���Th� du fait d�un seuil

plus bas situ�e �a 
�� MeV �
�� MeV selon ENDF�B�VI�� On constate surtout� �a travers l�exemple

des sections e�caces moyennes du ���Pa et de l����U� un l�eger adoucissement du spectre� qui

accompagne la diminution des inventaires �a taux de r�eaction et �ux inchang�es� Cet e�et est

du aux neutrons d��energies �epithermiques qui ne sont plus captur�es dans le ���Th comme dans

le cas de r�ef�erence� mais sont ralentis avant d�etre absorb�es soit dans le graphite� soit dans le

carbure de bore en p�eriph�erie du c�ur�

Nous venons de voir que les performances du RSF de r�ef�erence sont sensibles aux di��erences

sur la section e�cace de capture du ���Th entre les bases� Toutefois� cette sensibilit�e est moins

genante que celle relative �a l����U� dans la mesure o�u une sous��evaluation de la capture du

thorium se compense ais�ement en pratique par une augmentation de la proportion de noyaux

lourds dans le sel� et donc de l�inventaire de thorium�

B�� Incertitudes concernant le mod�erateur graphite

Nous avons v�eri��e �a l�occasion du dimensionnement du syst�eme de r�ef�erence �a son d�emarrage

que le graphite joue le role de mod�erateur principal des neutrons dans le c�ur� Il est int�eressant

d��evaluer la sensibilit�e de la surg�en�eration du RSF ���Th����U aux deux principales caract�e�

ristiques du graphite naturel intervenant dans la mod�eration des neutrons� �a savoir sa section

e�cace de di�usion �elastique et sa densit�e�

B	�	� Modi�cation de la section e�cace de di�usion �elastique

On proc�ede �a une augmentation uniforme de �
� de la section e�cace de di�usion �elastique

du graphite naturel �a partir du �chier au format ENDF issu de la base ENDF�B�VI� et on

recalcule toute la mise �a l��equilibre� Au d�emarrage de r�ef�erence� la section e�cace moyenne de

di�usion �elastique sur le graphite est de ���� barn� et totalise environ ��� des di�usions dans le

c�ur� Avec la section e�cace modi��ee� la valeur moyenne passe �a ���� barn� et la contribution

aux di�usions dans le c�ur �a ���� Le graphite �etant le mat�eriau mod�erateur le plus e�cace

pr�esent dans le c�ur� les neutrons sont un peu mieux mod�er�es� L�inventaire d����U n�ecessaire

au d�emarrage est de ��
� t� et se stabilise �a ���� t� L�inventaire d�uranium atteint ���
 t en tout

�a l��equilibre� et celui des transuraniens ��
 kg� soit �
 kg de moins que dans le cas de r�ef�erence�

Le �ux moyen �a l��equilibre est de ���� �

� n�cm���s�
�

La r�eduction des inventaires d�uranium et de transuraniens assure une meilleure �economie

de neutrons que dans le cas de r�ef�erence� Une fa	con de l�illustrer au cours de la mise �a l��equilibre

est de comparer les productions nettes cumul�ees d����U� ce que fait la �gure B��� L�inventaire

initial d����U repr�esent�e est �a peu pr�es le meme dans les deux cas �environ ��� t�� Avec la section

e�cace modi��ee� la production d����U est augment�ee� avec notamment un temps de premier

���
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Fig� B�� ! Sensibilit�e de la production d����U du RSF ���Th����U de r�ef�erence �a la section

e�cace de di�usion �elastique du graphite�

r�eaction noyau�x� r�ef�erence �
	�C
�n�ne� $ �
�

taux �n�f� sec e� �barn� taux �n�f� sec e� �barn�

���Th 
�

� 
�

�� % %

fission ���U ����� ���
 ����� ����

autres U 
�
�� ��� 
�
�� �
��

trans�U 
�
�� ���� 
�
�� ����

Li $ Be $ F 
�
�� 
�

�� % 
�

��

PF 
�
�� ���� % ����
���Th ���	� ���
 ���	� ����

�n� �� ��
Pa 
�

� �
�� % ����
���Pa ����� ���� � ����
���U ����� ���� ����� ����

autres U 
���� ���� 
���� ����

trans�U 
�
�� ���� 
�
�
 ����

Tab� B�� ! Consommations de neutrons �neutrons par �ssion et sections e�caces moyennes

�barn des r�eactions de �ssion et de capture �a l��equilibre du RSF de r�ef�erence� sans et avec

augmentation de ��� de la section e�cace de di�usion �elastique du graphite naturel�
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doublement r�eduit d�environ � ans par rapport �a la valeur de r�ef�erence de �� ans� A partir

d�une cinquantaine d�ann�ees� les pentes de chaque courbe de production se stabilisent au taux

de production d����U �a l��equilibre� plus important avec la section e�cace modi��ee�

Le d�etail du bilan neutronique �a l��equilibre pour les r�eactions de �ssion et de capture� seules

modi��ees� est donn�e par le tableau B��� On constate bien que les captures dans l�uranium et les

transuraniens diminuent l�eg�erement� au pro�t de la capture dans le ���Th� tandis que le taux

de capture du ���Pa et le taux d�absorption de l����U restent inchang�es� On en d�eduit un taux

de r�eg�en�eration �a l��equilibre de ��
��� soit une production d����U de �� kg�an et un temps de

doublement de �� ans� soit � ans de moins que dans le cas de r�ef�erence�

B	�	� Modi�cation de la densit�e

Dans toutes nos �etudes� la densit�e du graphite est prise �egale �a celle du graphite naturel�

soit ��� g�cm�� A�n d��evaluer la sensibilit�e de nos r�esultats �a la valeur de la densit�e du graphite�

nous avons recalcul�e la mise �a l��equilibre pour une valeur de ��� g�cm�� valeur plus proche d�un

graphite de type nucl�eaire� Nous avons compar�e les r�esultats obtenus au cas de r�ef�erence� en

termes de r�eg�en�eration� mais aussi de coe�cients de temp�erature�

Avec cette nouvelle valeur de densit�e� la section e�cace moyenne de di�usion �elastique est

pratiquement inchang�ee ����� barn�� mais du simple fait de la diminution de la densit�e atomique

du graphite utilis�e� le libre parcours moyen des neutrons passe de ��� cm �a ��� cm environ� Ce

graphite constitue un mod�erateur moins e�cace� et le spectre se durcit par rapport au cas de

r�ef�erence� Le param�etre � de l����U passe ainsi au d�emarrage de 
���� �a ���
���� % 
����� et la

section e�cace de capture vaut ���� barn au lieu de ���
 barn� En cons�equence� l�inventaire

initial d����U n�est plus de ���� t� mais de ���
 t�

L�inventaire d�uranium se stabilise �a ���� t� dont ���� t d����U� Il se forme logiquement un

exc�es de transuraniens� dont l�inventaire est de ��
 kg �a l��equilibre� Le �ux moyen �a l��equilibre

est de ���� �

� n�cm���s�
� Le tableau B�� illustre le durcissement du spectre �a l��equilibre� par

rapport au cas de r�ef�erence utilisant un graphite de plus haute densit�e�

dgraphite % ��� g�cm� dgraphite % ��� g�cm�

�cap �fis �cap �fis

���Th ���
 
�

�� ���� 
�

��

���Pa ���� 
�
�� ���
 
�
��

���U ���� ���
 ���� ����

Tab� B�� ! Sections e�caces moyennes �barn �a l��equilibre du syst�eme de r�ef�erence pour deux

valeurs de la densit�e du graphite�
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Du point de vue du calcul du taux de r�eg�en�eration� seul change le taux de capture dans le

thorium� passant de ��
�
 pour le cas de r�ef�erence �a ��

�� Le taux de r�eg�en�eration �a l��equilibre

est ainsi de ��
��� soit une production d����U de �� kg�an et un temps de doublement de

�� ans� soit presque le triple du cas de r�ef�erence� Cette diminution des captures dans le thorium

s�explique par un taux de capture plus �elev�e dans l�uranium �
���� n��ssion au lieu de 
������

et dans les transuraniens �
�
�� n��ssion au lieu de 
�
����

L�utilisation d�un graphite moins dense se traduit donc par un durcissement du spectre� d�e�

favorable �a la surg�en�eration car privil�egiant les captures dans l�uranium et les transuraniens aux

d�epens de la capture dans le thorium� Cela ne remet toutefois pas en cause les performances du

RSF ���Th����U de r�ef�erence� accessibles avec un graphite de densit�e plus faible� Il su�t pour

cela de diminuer la proportion de sel en c�ur de quelques pourcents a�n de retrouver la meme

contribution du graphite �a la mod�eration que dans le cas de r�ef�erence�

Il est d�esormais acquis que l�e�et mod�erateur du graphite conditionne en grande partie les

coe�cients de temp�erature du sel et de l�ensemble du syst�eme� Sa densit�e joue donc a priori un

role important dans la valeur de ces coe�cients de temp�erature� Le tableau B�� montre que la

diminution de densit�e du graphite a�ecte la valeur de tous les coe�cients�

description coef� de dilatation coe�cients de temp�erature �pcm�K�

du syst�eme �g�cm���K�
� Doppler densit�e sel graphite total

FLiBe thorium

r�ef�erence ���� �
�� ���� $��
 �	� $��� ��	�

t % 


FLiBe thorium

dgraphite % ��� ���� �
�� ���
 $��� �	� $��� ��	�

t % 


Tab� B�� ! Coe�cients de temp�erature au d�emarrage du RSF ���Th����U pour une densit�e du

graphite de ��� g�cm� �valeur de r�ef�erence et de ��� g�cm��

Lorsque la densit�e du graphite diminue� le durcissement du spectre accentue l�e�et Doppler

au niveau des premi�eres r�esonances de capture du ���Th� Il en est de meme pour l�e�et li�e

�a la dilatation du sel� En e�et� le spectre est d�autant mieux thermalis�e qu�il est plus dur

avant l�augmentation de temp�erature� car le graphite conserve sensiblement le meme pouvoir de

mod�eration par rapport au sel� avec un libre parcours moyen des neutrons de ��� cm �au lieu de

��� cm �a haute densit�e� contre ��� cm dans le sel� La r�esultante de ces deux e�ets oppos�es sur le

coe�cient global du sel est donc toujours n�egative� mais l�eg�erement plus importante en valeur

absolue que dans le cas de r�ef�erence� grace �a la pr�edominance de l�e�et Doppler�

���



La contribution du r�echau�ement du graphite seul est �egalement favorable �a la suret�e

�$��� pcm�K au lieu de $����� Cet e�et positif sur la r�eactivit�e est li�e au d�ecalage de la maxwel�

lienne vers les hautes �energies� Il est att�enu�e lorsque la densit�e du graphite diminue� car avec elle

diminue �egalement la probabilit�e de di�usion des neutrons dans le graphite� et donc l�in�uence

du d�ecalage de la maxwellienne sur la r�eactivit�e�

Le coe�cient de temp�erature total est plus faible avec le graphite de densit�e ��� g�cm�� On

remarque en outre que la valeur totale calcul�ee �$
�� pcm�K� est plus �eloign�ee de la somme

des contributions du sel et du graphite ��
�� pcm�K� que dans le cas de r�ef�erence �$
�� pcm�K

au lieu de $
���� Les deux contributions de signes oppos�es ont en e�et sensiblement la meme

valeur absolue� contrairement au cas de r�ef�erence pour lequel la contribution du graphite domine

largement� Ces deux e�ets proches en valeur absolue sont pris en compte simultan�ement dans le

calcul du coe�cient de temp�erature total et se modi�ent mutuellement� d�o�u l��ecart observ�e de

la valeur r�esultante avec la somme des deux e�ets s�epar�es�

���
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���� et deux autres proportions l�encadrant

������ et ������� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ��

��� Evolution de la r�epartition en masse des actinides �tonnes� entre thorium� uranium

et transuraniens� �a inventaire de noyaux lourds constants� dans le cas de r�ef�erence� ��

��� Sections e�caces moyennes de capture du ���Pu et du ���Np �a l��equilibre en

fonction de la proportion volumique de sel en c�ur� � � � � � � � � � � � � � � � � �
�

���
 Temps de premier doublement caract�erisant la surg�en�eration d����U des r�egimes

transitoires obtenus pour di��erentes compositions et proportions du sel en c�ur� �
�

���� Sections e�caces moyennes �mbarn� des r�eactions �n� ��� �n� �� et �n� p� sur les

composantes l�eg�eres du sel et les produits de �ssion �a l��equilibre du RSF ���Th����U

de r�ef�erence� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � �
�

���� Sections e�caces moyennes �barn� de capture et de �ssion� et inventaires �kg� des

actinides �a l��equilibre du RSF ���Th����U de r�ef�erence� � � � � � � � � � � � � � � � �
�

���� Calcul indicatif de
N���U
N���Th

par la condition de r�eg�en�eration appliqu�ee au d�emarrage

d�un r�eacteur �a combustible solide et spectre rapide ��� � et �a l��equilibre du RSF

de r�ef�erence� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ��


���� Bilan neutronique d�etaill�e de l��equilibre du RSF ���Th����U de r�ef�erence� � � � � ���

���



���� Inventaires N � sections e�caces � et contributions �a la production de tritium du
�Li et du �Li pour le syst�eme de r�ef�erence� du d�emarrage �a l��equilibre� � � � � � � ���

���� Coe�cients de temp�erature du RSF �Th�U�F� de r�ef�erence� compar�es �a ceux des

�etudes MSBR et AMSTER� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ���

���� Sections e�caces moyennes �barn� obtenues pour chaque calcul de contribution �a

la variation de la r�eactivit�e et compar�ees au cas de r�ef�erence� �a t % 
� � � � � � � ���

��� Sections e�caces moyennes �barn� en c�ur obtenues �a t % 
 pour les con�gura�

tions �a zone fertile p�eriph�erique et centrale� compar�ees au cas de r�ef�erence� � � � ���

��� Consommations de neutrons �n��ssion� �a l��equilibre du RSF �Th�U�F�� pour trois

con�gurations de c�ur ��%� signi�e que la valeur est inchang�ee par rapport au

cas de r�ef�erence�� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ���

��� Proportion au� des absorptions de l����U et taux de r�eg�en�eration �r zone par zone�

pour les trois con�gurations de c�ur �etudi�ees� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ���

��� Coe�cients de temp�erature des con�gurations �a deux zones �etudi�ees� �a l��equilibre� ���

��� Sections e�caces moyennes �barn� dans le sel des canaux obtenues �a t % 
 pour

la con�guration �a � canaux� compar�ees au cas de r�ef�erence� � � � � � � � � � � � � ���

��� Bilan neutronique d�etaill�e de l��equilibre du RSF ���Th����U �a sel FLiNa� � � � � ���

��� Quelques cons�equences du remplacement du FLiBe par le FLiNa� �a l��equilibre� � ���

��� Inventaires N � sections e�caces � et contributions �a la production de tritium du
�Li et du �Li �a l��equilibre du syst�eme de r�ef�erence pour les sels FLiBe et FLiNa� ���

��� Coe�cients de temp�erature du syst�eme avec le sel FLiNa �a t % 
 et �a l��equilibre�

compar�es �a ceux obtenus avec le sel FLiBe �a l��equilibre� � � � � � � � � � � � � � � ���

���
 Comparaison �a t % 
 des �ux moyens �n�cm���s�
� dans le sel en c�ur� le graphite�

et la protection neutronique lat�erale �B�C� pour trois valeurs de la puissance� � � ���

���� Consommations en n��ssion �a l��equilibre du RSF �Th�U�F� pour trois valeurs

de la puissance ��%� signi�e que la valeur est inchang�ee par rapport au cas de

r�ef�erence�� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ���

���� Consommations de neutrons �n��ssion� et sections e�caces moyennes � �barn�

des r�eactions de �ssion et de capture �a l��equilibre pour T % �
 et �
 jours� � � � � ���

���� Consommations de neutrons �n��ssion� et sections e�caces moyennes � �barn� des

r�eactions de �ssion et de capture �a l��equilibre du RSF �Th�U�F� sans d�ecroissance

hors �ux du ���Pa extrait� compar�ees �a celles du cas de r�ef�erence� � � � � � � � � � ���

���� Bilan neutronique �a l��equilibre du RSF �Th�U�F� avec extraction continue du Np� ���

���� Calcul du taux de r�eg�en�eration �a l��equilibre du syst�eme couplant zone fertile

p�eriph�erique et extraction continue du neptunium� �a partir des taux de r�eaction

du ���Th� du ���Pa et de l����U exprim�es en n��ssion� � � � � � � � � � � � � � � � ��


���



���� Calcul du temps de doublement �a l��equilibre du syst�eme couplant zone fertile p�eri�

ph�erique et extraction continue du neptunium� �a partir de la production annuelle

d����U� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ���

���� Caract�eristiques des isotopes de l�iode intervenant �a l��equilibre de sa transmutation����

���� Coe�cients de temp�erature de RSF transmutant leur production d�iode dans le

sel et de techn�etium dans le graphite� compar�es �a l��equilibre de r�ef�erence� � � � � ���

���� Sections e�caces moyennes �barn� de capture et de �ssion et inventaires �kg� des

noyaux pr�esents �a t % 
 et �a t % � ans dans les cylindres de graphite en p�eriph�erie

du c�ur� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ���

���
 R�ecapitulatif des valeurs de
�keff
keff

totales en pcm�h des di��erentes situations

d�arret du retraitement �etudi�ees� compar�ees �a un sc�enario d�ajout accidentel de

r�eactivit�e� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ���

��� Compositions isotopiques ��� du Pu extrait des combustibles UOX et MOX us�es

apr�es �� �
� �� et �
 ans de refroidissement� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ���

��� Sections e�caces moyennes de capture �cap et de �ssion �fis �barn� et inventaires

N �kg� des isotopes du plutonium au d�emarrage de trois RSF Th�Pu � ���U� � � ���

��� Sections e�caces moyennes �barn� et inventaires �kg� des isotopes du plutonium

au d�emarrage et �a l��equilibre de l�incin�erateur �a support thorium� � � � � � � � � � ���

��� Bilan neutronique d�etaill�e de l�incin�erateur Th�Pu UOX �
 �a l��equilibre� � � � � � ���

��� Sections e�caces moyennes �capture et �ssion� en barn� et inventaires �masses

et proportions molaires� des principaux actinides intervenant au d�emarrage et �a

l��equilibre du RSF incin�erateur des transthoriens du cycle �Th�U�F� �a l��equilibre� ���

A�� Proportion de neutrons retard�es des actinides mineurs ��
 � � � � � � � � � � � � � ���

A�� Composition isotopique des Am et Cm �a l��equilibre du multirecyclage MOX ��� � ���

A�� Bilan neutronique au d�emarrage du RSF incin�erateur d�actinides mineurs� � � � � ���

A�� Composition isotopique du Pu �a l��equilibre du multirecyclage MOX ��� � � � � � � ���

A�� R�epartition des �ssions ��� �a t % 
 et �a t % � ans dans le RSF incin�erateur d�ac�

tinides mineurs� et dans un syst�eme �a combustible solide ��� � Dans les deux cas�

on a recours �a un inventaire initial de Pu pour compenser la r�eactivit�e apport�ee

par le ���Pu� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ���

A�� Sections e�caces moyennes �barn� de capture et de �ssion et inventaires des

actinides intervenant �a t % 
 et �a t % � ans dans le fonctionnement avec extraction

du plutonium� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ���

���



B�� Consommations de neutrons �neutrons par �ssion� et sections e�caces moyennes

�barn� des r�eactions de �ssion et de capture �a l��equilibre du RSF de r�ef�erence�

sans et avec augmentation de �
� de la section e�cace de capture de l����U� � � ���

B�� Sections e�caces moyennes �barn� de capture et de �ssion du ���Th� du ���Pa et

de l����U �a l��equilibre de r�ef�erence� selon la base utilis�ee pour le ���Th� � � � � � � ��


B�� Consommations de neutrons �neutrons par �ssion� et sections e�caces moyennes

�barn� des r�eactions de �ssion et de capture �a l��equilibre du RSF de r�ef�erence�

sans et avec augmentation de �
� de la section e�cace de di�usion �elastique du

graphite naturel� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ���

B�� Sections e�caces moyennes �barn� �a l��equilibre du syst�eme de r�ef�erence pour deux

valeurs de la densit�e du graphite� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ���

B�� Coe�cients de temp�erature au d�emarrage du RSF ���Th����U pour une densit�e

du graphite de ��� g�cm� �valeur de r�ef�erence� et de ��� g�cm�� � � � � � � � � � � ���
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Dans l��eventualit�e d�une contribution signi�cative du nucl�eaire aux besoins �energ�etiques mondiaux� le probl�eme de

la gestion des d�echets actuels remet en question la p�erennit�e de la �li�ere REP� En compl�ement des recherches sur le

stockage et l�incin�eration de ces d�echets� il convient donc d�envisager des syst�emes innovants d�edi�es �a une production

d��energie nucl�eaire durable� aussi sobre� propre et s�ure que possible� Nous nous int�eressons ici au concept de r�eacteur

�a sels fondus� dont le combustible est liquide� Cette particularit�e autorise un retraitement en ligne pyrochimique� qui

peut permettre de s�a�ranchir de certaines limites neutroniques� Le projet MSBR 	Molten Salt Breeder Reactor
 d�un

r�eacteur �a sels �uorures et �a mod�erateur graphite a ainsi montr�e �a la �n des ann�ees ��� que la surg�en�eration en cycle

thorium et en spectre thermique est accessible avec un retraitement en ligne appropri�e�

A l�aide d�outils de simulation d�evelopp�es autour du code Monte Carlo MCNP� nous r�e�evaluons dans un premier

temps les performances d�un syst�eme de r�ef�erence inspir�e du projet MSBR� L��etude compl�ete de la phase de mise �a

l��equilibre de ce r�eacteur d�une puissance de ���� MWth� d�emarr�e en ���Th����U� nous permet de valider nos choix

de r�ef�erence� L��equilibre obtenu montre une r�eduction importante des inventaires et des radiotoxicit�es induites par

rapport aux autres cycles possibles� Le retraitement en ligne associ�e est su�samment e�cace pour rendre le syst�eme

surg�en�erateur� avec un temps de doublement d�une trentaine d�ann�ees �a l��equilibre�

A partir du syst�eme de r�ef�erence� nous testons ensuite di��erentes options en termes d��economie de neutrons� de

transmutation et de contr�ole de la r�eactivit�e� Il en ressort que c�est le retraitement en ligne qui apporte le plus de

�exibilit�e �a ce syst�eme particuli�erement bien adapt�e �a la production d��energie en cycle thorium� L��etude de sc�enarios

de transition �a cette �li�ere quanti�e les limites d�un �eventuel d�eploiement �a partir du parc fran�cais actuel� et montre

en�n qu�une gestion raisonn�ee du plutonium disponible serait n�ecessaire dans tous les cas�

Abstract

In the event of a signi�cant nuclear contribution to world energy needs� the problem of present nuclear waste

management throws the durability of the PWR fuel cycle back into question� Studies on storage and incineration of

these waste should therefore go hand in hand with studies on innovative systems dedicated to a durable nuclear energy

production� as sober� clean and safe as possible� We are here interested in the concept of molten salt reactor� whose

fuel is liquid� This particularity allows an online pyrochemical reprocessing� which gives the possibility to overcome

some neutronic limits� In the late sixties� the MSBR 	Molten Salt Breeder Reactor
 project of a graphite�moderated

�uoride molten salt reactor proved thus that breeding is attainable with thorium in a thermal spectrum� provided that

the online reprocessing is appropriate�

By means of simulation tools developed around the Monte Carlo code MCNP� we �rst re�evaluate the performance

of a reference system� which is inspired by the MSBR project� The complete study of the pre�equilibrium transient

of this ���� MWth reactor� started with ���Th����U fuel� allows us to validate our reference choices� The obtained

equilibrium shows an important reduction of inventories and induced radiotoxicities in comparison with the other

possible fuel cycles� The online reprocessing is e�cient enough to make the system breed� with a doubling time of

about thirty years at equilibrium�

From the reference system� we then test di�erent options in terms of neutron economy� transmutation and control

of reactivity� We �nd that the online reprocessing brings most of its �exibility to this system� which is particularly well

adapted to energy production with thorium� The study of transition scenarios to this fuel cycle quanti�es the limits

of a possible deployment from the present french park� and �nally shows that a reasoned management of the available

plutonium would be necessary in any case�

Mots�cl�es

R�eacteur �a sels fondus� neutronique� MCNP� pyrochimie� retraitement en ligne� cycle thorium� surg�en�eration�

radiotoxicit�e� s�uret�e� transmutation� incin�eration� sc�enario de transition


