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Resune

Les codes de simulation du cycle du combustible nuckairerd des outils permet-
tant devaluer les straegies futures du cycle du combusble nuckaire et de comprendre
la physique de ce cycle. Dans le contexte d'incertitude ent@nt levolution future du
parc nuckaire frarcais, notamment concernant le cepleement de Reacteursa Neutrons
Rapides au sodium (RNR-Na), la probematique de cette thesest detudier des so-
lutions alternatives de gestion du plutonium et des autresayaux lourds, bases sur
les Reacteursa Eau Pressuries (REP). Les strakgieetudees s'appuient sur deux
hypotleses. La premere suppose un retard important dange deploiement des RNR-
Na, impliquant une stratgie d'attente visanta stabiliser l'inventaire en plutonium.
La deuxeme hypothese suppose un abandon de la straegide ceploiement des RNR.
Dans ce cadre, une straegie d'incireration du plutoniumaetetudee pour quanti er
la capacite de eduction de l'inventaire par les REP. Le cde de simulation CLASS,
ceveloppe par le CNRS/IN2P3 et I'NRSN, est utilise. Le multi -recyclage du pluto-
nium en REP requiert un combustible cede. Des ceveloppments ontet ealies pour
mocktliser le combustible etude, compos de MOX sur un spport d'uranium enrichi.
Une nethodologie innovante devaluation de senarios nokaires base sur l'analyse
globale de sensibilie aet appligiee. Cette methodea permis d'identi er des se@narios
de ekrence pour la stabilisation et la eduction de l'inventaire en plutonium et acti-
nides mineurs. Des simulations du cycle cetailees onte ealisees a n d'analyser la
capacit des REPa cerer le plutoniuma lechelle du cycle.

Mots-cés : Gestion du plutonium, simulation de REP, simulation du cyte nuckaire,
CLASS, Analyse de sensibilie.






Abstract

Nuclear fuel cycle codes are used to evaluate fuel cycle fidustrategies and to
understand the nuclear fuel cycle physics. In the context aincertainty related to the
future of French nuclear eet, especially on the Sodium FadReactor (SFR) deploy-
ment, the present work aims to study alternative solutionsdr plutonium and heavy
isotopes management, based on Pressurized Water ReactofMR). Two hypothesis
have been formulated to identify strategies. First, a delayds been expected in SFR
deployment, inducing a stabilization of plutonium inventoy before SFR integration.
The second hypothesis is based on the assumption that SFR wohe deployed in
France. For this speci c case, a plutonium incineration sategy has been studied to
guantify the PWR plutonium inventory reduction capacity. Fuel cycle simulations are
performed with the fuel cycle simulator CLASS developed by éhCNRS/IN2P3 in
collaboration with IRSN. Plutonium multi-reprocessing in hermal reactor requires an
innovative fuel. Developments have been made to simulate aef composed of MOX
on enriched uranium support. An innovative methodology foruel cycle simulation
evaluation, based on Global Sensitivity Analysis, has beemg@lied. This methodology
leads to reference scenarios identi cation for plutoniumrad minor actinides inventory
stabilization and reduction. Fuel cycle detailed simulatns have been performed to
produce fuel cycle data, to analyze PWR plutonium managemeat the cycle scale.

Keywords : Plutonium management, PWR simulation, Fuel cycle simulatns,
CLASS, Sensitivity analysis.
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Introduction

Les codes de simulation du cycle du combustible nuckairey codes de s@narios
electronuckaires, sont utiliees pouretudier deve ntuelles straegies futures. Ces codes
calculent levolution temporelle des noyaux pesents, dns un cycle du combustible
nuckaire, ainsi que les ux de materes circulant entre &s unies qui composent le cycle.
De ces observables de sortie peuvent étre ceduites d'aesrgrandeurs, la consommation
d'uranium naturel, la radiotoxicie des dechets produits ou encore le colt actualie de
lelectricie nuckaire, par exemple. Les politiques Ees a lenergie etant construites
dans un cadre national, ce type de calcul vise gereralemiea mockliser le cycle du
combustible nuckaire nuckaire d'un pays.

Les outils de simulation du cycle du combustible nuckairgpermettent detudier
les mecanismes de base de la physique du cycle du combustibuckaire. Ce type
d'outil estegalement au c ur de recherches interdisciplhaires. En e et, un code de
simulation du cycle du combustible nuckaire inegre de nmbreux ptenonenes de
physique nuckaire, de physique des eacteurs et du cyaliel combustible nuckaire ainsi
gu'un ensemble d'algorithmes complexes. De plus, lesetesl prospectives sur lenergie
nuckaire s'inegrent dans une probematique energetique plus large, rassemblant des
communaues de chercheurs issues des mattematiques agptes, de leconomie, de la
ceologie ou encore de la sociologie. Lesetudes de s@paelectronuckaires ealiees
avec ce type d'outil peuvent apporter desekments de epnse aux probematiques lees
a la transitionenergetique et ainsi accompagner la prig de cecision.

Depuis les anrees 2000, une grande partie desetudes dersrioselectronuckaires
frarcaises visaient a etudier la faisabilie du deploiement, relativement rapide, des
Reacteursa Neutrons Rapides refroidis au sodium (RNR-Na). €s eacteurs de qua-
treme gereration permettraient de stabiliser I'inventaire en plutonium du cycle et de
transmuter une fraction importante des actinides mineursngptunium, anericium et
curium) produits pendant l'irradiation en c ur. Cependant, plusieurs arguments re-
mettent en question cette stratgie. Tout d'abord, le renbrcement des crieres de saree
suitea I'accident de Fukushima impacte le colt de leletricie nuckaire de manere non
regligeable. De plus, les grands travaux lesa la constrction de nouvelles unies du
cycle sont sujetsa de nombreux akas (EPR de Flamanville oGIGEOa Bure). En n, si
le projet de cemonstrateur technologique de eacteur deuwgptreme gereration ASTRID
est actuellement en phase detude, le calendrier est langent cependant de decisions
politiques di cilement pevisibles. Ces arguments rend@t complexes la pevision de la
future place du nuckaire dans le mixelectrique frarcas, specialement dans le cadre de
la loi sur la transitionenergetique. En conequence, ilconvient detudier des solutions
alternatives pour la gestion du plutonium et des autres noyx lourds.

Ce travalil de trese s'inscrit dans ce contexte. Les stragiesetudees s'appuient sur
deux hypotheses. La premere suppose un retard importantlans le deploiement des
RNR-Na, impliquant une strakgie d'attente visanta stabiliser l'inventaire en pluto-
nium dans les eacteurs existants, des Reacteursa Eau ssuries (REP). La deuxeme
hypotrese suppose un abandon de la stratgie de ceploieant des RNR-Na. Dans ce
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cadre, une strakegie d'incireration du plutonium seragudee a n de quanti er la ca-
pacie de eduction de son inventaire par les REP.

Dans les deux cas peedents, la strakgie alternative € gestion du plutonium pro-
pose repose sur le multi-recyclage de celui-ci dans les REA cause de limitations
relatives a la sGree du eacteur, le multi-recyclage di plutonium en REP, dans le
combustible MOX utili actuellement, est di cilement envisageable. Parmi les com-
bustibles innovants, cedes au multi-recyclage du plutaium en REP, proposes dans
la literature, c'est un combustible au plutonium sur support d'uranium enrichi qui a
et choisi dans le cadre de ce travail. L'objectif de cettarese est donc detudier I'im-
pact, sur les observables de sortie du cycle du combustibleckaire, de l'inegration
du multi-recyclage du plutonium, dans un combustible sur gport d'uranium enrichi,
dans les REP d'un parcelectronuckaire proche du parc frzais.

Pour ealiser cette etude, le code de simulation CLASS (Cear Library for Advan-
ced Scenario Simulation), ceveloppe par le CNRS/IN2P3 en dlaboration avec I'lRSN,
est utiliee et cevelope. Des moceles physiques du comisstible au plutonium sur sup-
port d'uranium enrichietude, ontet ineges au co de. Une nethodologie innovante
devaluation des senarios de multi-recyclage du plutolnm dans les REP d'un parc
frarcais simplie, base sur I'analyse de sensibilie globale a ensuite et appligee.
Cette nethode a permis d'identi er des s@narios de efence pour la stabilisation et
I'incireration du plutonium en REP. Des simulations du cyde cetailees ontee ealiees
a n d'analyser la capacie des REPa gerer le plutoniuma lechelle du cycle.

Le premier chapitre de ce manuscrit visea donner une vue disemble du contexte
dans lequel s'inscrit cette probematique ainsi que du clmeinement emprune pour y
apporter desekments de eponse. Dans le deuxeme chépe, les concepts theoriques
de physique des eacteurs et du cycle du combustible nucika, sur lesquels s'ap-
puient ces travaux, ainsi que les aspects relatifs a leur migisation, sont cetailes.
La probematique du recyclage du plutonium en REP est eg@&ment examiree. Le
troiseme chapitre de cette these est consace a la pesentation du fonctionnement
du code de simulation dynamique du cycle du combustible nemire CLASS, et des
dierents ceveloppements qui ont ek ineges au cod e dans le cadre de ce travail.
Dans le quatreme chapitre, une nmethodologie d'analyse &k esultats de senarios de
multi-recyclage du plutonium dans les REP d'un parc frarcs simplie est pesenee.
Finalement, quelques senarios de ekrence pour la stdlsation et l'incireration du
plutonium en REP sont pesenes dans le dernier chapitre.



Chapitre 1

Probématique et nethodologie

Sommaire
1.1 Cadre de ktude . . . . . . . ... 3

1.1.1 Lenergie nuckaire dans le contexte de la transitionenergetique 3

1.1.2 Panorama du cycle nuckaire frarcais et gestion du plutonium 4

1.1.3 Multi-recyclage du plutonium danslesREP. . . . . . .. .. 6
1.2 Methodologie mise en place dans ce travaill . ... ... .. 6
1.2.1 Lesetudes de simulations dynamiques du cycle du combus-
tible nuckaire . . . . . ... o 7
1.2.2 Lesetudes eali®esa llN2P3 . . . . .. ... ... ... ... 7
1.2.3 Methodologie mise en place dans ce travail . . . . ... ... 8

Les travaux pesenes dans ce manuscrit portent sur le pentiel de l'incireration
du plutonium dans les eacteursa eau pressuriee (REP)'dn parcelectronuckaire, via
l'utilisation d'un combustible compose de plutonium sur wn support d'uranium enrichi.
Ce premier chapitre visea donner une vue d'ensemble du cente dans lequel s'inscrit
cette probematique ainsi que du cheminement emprune par y apporter deseements
de eponse.

La sectionl.1a pour but de pesenter le contexte et les enjeux qui sousréent la
gestion du plutonium dans le parcelectronuckaire franais. La nethodologie utilise
dans ce travail, pour epondre a la probematique de cete trese, fait I'objet de la
section1.2

1.1 Cadre de ktude

1.1.1 Leénergie nuckaire dans le contexte de la transitionener-
egetique

A lechelle internationale, de nombreux e orts sont condits pour priviegier le
cteveloppement des sources denergie a faibles emissie de carbone. Dans ce cadre,
lenergie nuckaire, caraceriee par de tes faiblesemissions de CQ, est au c ur du
ebat lea la transitionenergetique. La question du developpement futur de lenergie
nuckaire se heurte cependanta un certain nombre de e s
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Chapitre 1 Probematique et methodologie

Tout d'abord, un niveau de sarek ireprochable, en accal avec le renforcement des
normes de sOrek relatives aux eacteurs nuckairesafsant suitea l'accident nuckaire
de Fukushima, doit etre assue 1, 2]. De plus, la faisabilie d'une gestion durable et
acceptable des materes et dechets radioactifs issus de production delectricie d'ori-
gine nuckaire doit &tre cemontee [3]. En n, en inegrant les colts additionnels gerees
par ces deux premeres perogatives, la production d&dctricie d'origine nuckaire doit
etre en mesure de fournir de lelectriciea un colt conpetitif relativement aux autres
technologies disponibles ou actuellement en ceveloppenhe

Des 2001, ces peoccupations sont les objectifs principa du forum international
cereration 1V (GIF) [ 4]. Cette collaboration internationale visea encadrer la @ncep-
tion des eacteurs nuckaires de quatreme gereratian, qui pourraient étre ceployesa
lechelle industrielle vers 2040-2050. La conception deeacteurs doit inegrer un haut
niveau de sOret et de robustesse face aux risques de gradition nuckaire. Leconomie
des ressources naturelles et la competitivie economige de lelectricie produite sont
egalement au c ur du cahier des charges de conception de cescteurs. Six concepts
de eacteurs sont retenus etetudes dans le cadre du fora international gereration
IV [5]. En France, la technologie qui est envisage est celle deacteursa neutrons
rapidesa caloporteur sodium (RNR-Na) f].

1.1.2 Panorama du cycle nuckaire frarcais et gestion du plu-
tonium

Au cebut du ceveloppement du parc electronuckaire frarcais, une des premeres
technologies de eacteurs envisagees, est celle desaeaursa l'uranium naturel gra-
phite gaz (UNGG). A la n des anrees 1970, un premier programmee construction
de eacteursa eau pressuriee (REP), reconnus plus costpifs economiquement, est
lane. S'en suivront ensuite 5 autres contrats de constrtion entre EdF et Framatome
(Franco-Anericaine de Constructions Atomiques). 58 REP su construits, repartis
sur 19 centrales nuckaires, en l'espace d'environ vingha [7]. Au total, 63.3 GW de
puissanceelectrique sont instales, produisant envino 76% de lelectricie en France en
2015 B].

La technologie des REP est une lere de eacteurs utilisat des neutrons dits ther-
miques ou lents. En e et, I'eau, qui fait o ce de caloporteur dans le eacteur, est
egalement utilisee comme mockrateur pour ralentir les eutrons. Or, 725U, pesenta
0.7% dans l'uranium naturel, est tes ssile pour les neuwns lents. Cependant, comme
I'nydrogene capture les neutrons, le combustible UOX (Oxyel d'uranium), concu pour
les REP, est enrichi er’®Ua hauteur de 3a 5% [9]. A lissue de son irradiation, la
masse de noyaux pesente dans le combustible UOX use est qooe de 1% de plu-
tonium, 0.1% d'actinides mineurs (Np, Am, Cm), 4% de produits & ssion. La masse
esiduelle est composee d'uranium n‘ayant pas interagilfd].

Des le cemarrage de la production delectricie d'origine nuckaire en France, le
teploiement,a terme, des RNR-Na est envisage/]. Deux eacteurs exgerimentaux issus
de cette technologie sont mis en fonctionnement ces la n deanrees 1960 : Rapsodie
(1967-1983), et Phenix (1973-2009). Suivra le cemonstraur de 1.2 GWe, Superptenix,
temare en 1985 [L1]. Cette lere de eacteurs, utilisant des neutrons rapides, qui ne
sont donc pas ralentis par un mocerateur, est favorable powne utilisation optimale
du plutonium. Dans ces eacteurs, l'utilisation d'un comhustible constitte d'uranium
et de plutonium permet la production accrue dé**Pu, un des isotopes ssiles du plu-
tonium, par capture neutronique sur P3U [12]. Avec une con guration du c ur et
du combustible acequate, le eacteur peut etre iso-garateur (autant de plutonium
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1.1 Cadre de letude

est produit que consomne), et méme surgererateur (la pvduction de plutonium est
superieurea sa consommation) 12]. L'utilisation d'uranium appauvri (composa plus

99.5% d?38U) coupkea celle du plutonium en RNR constituerait donc unesource im-
portante denergie, pour une consommation d'uranium nattel faible. Le deploiement
de RNRa lechelle industrielle recessite de produire, eramont, une grande quantie de
plutonium via l'irradiation de combustiblesa l'uranium [7, 13. Des la n des anrees
1970, le combustible UOX use est donc retraie pour permete I'extraction du pluto-

nium [7].

Les exigences leesa la non-prolikration ainsi que safte radiotoxicit [ 14], rendent
le plutonium di cilement stockable en grande quantie. A la n des anrees 1980, la
cecision est prise de recycler une fois ce plutonium dansdembustible MOX (Melanges
d'oxydes) dans les REP1]. Aujourd'hui, le combustible MOX repesente environ 10%
des assemblages des REP du parc nuckaire francais||

La valorisation de la matere ssile disponible et lecoromie en uranium naturel
ealie (environ 10% [L6]) ne sont pas les seuls arguments en faveur de ['utilisation
du combustible MOX. La mise en place du combustible MOX permete conserver
le plutonium dans le cycle du combustible nuckaire, et deelrendre disponible si un
eploiement des RNRa lechelle industrielle devait avor lieu [7, 17]. De plus, une fois
irrade, il est concente d'un facteur 5a 8 dans les combstibles MOX uses par rapport
a sa concentration dans le combustible UOX use, ce qui edt consicerablement les
capacies de stockage recessaires. Les nethodes de egtiement du combustible use et
de fabrication de combustible contenant du plutonium, cegloppees dans le cycle du
combustible MOX, constituentegalement un point de cepartineressant dans I'optique
d'un ceploiement des RNRa lechelle industrielle.

Dans les anrees 1980 et 1990, les controverses leesapitation du cemonstrateur
Superplenix [1§], arrée en 1997, remettent en cause le ceploiement de RNRechelle
industrielle. Dans les anrees 2000, les recherches sur éstipn des materes et cechets
radioactifs, dans le cadre de la loi de 20049, ainsi que le forum international
cereration IV, entrament un regain d'inerét pour la lere des eacteursa neutrons
rapides. Actuellement, les e orts de ceveloppement conceant les RNR-Na, en France,
sont concentes sur la conception du demonstrateur tectologique d'une puissance
electrique de 600 MW, ASTRID (Advanced Sodium Technology Re&or for Indus-
trial Demonstration) [6]. Dans le cadre de la loi de 2006, posant les bases de ce pyojet
le cemonstrateur devait étre operationnela I'horizon de 2020. Le retour d'exgerience
sur son operation permettrait, alors, un ceploiement de RIR-Naa lechelle industrielle
en 2040 §, 13]. Cependant, la date de mise en service du cemonstrateur A®ID a
et reporeea plusieurs reprises. En 2016, elleetait eea 2029 [ 20]. Le deploiement
des RNR recyclant le plutoniuma lechelle industrielle es donc repore d'une duee
incetermiree.

De plus, les RNR sont des eacteurs plus complexes et cotxeudeployer que les
REP. En e et, le retour d'exgerience industriel du cycle ds REP, constitte durant
ces quarante derneres anrees, a permis une optimisatienonomique de la gestion de
cette lere. Un surcoat le aux operations du cycle pour les RNR est donca ajouter
au surco0t lea la construction [13]. Par ailleurs, si la part de lenergie nuckaire dans
la production delectricie venaita diminuer, comme le pevoit la loi sur la transition
energetique de 2015 1], le ceploiement d'une nouvelle technologie de eactearencore
mal connue, telle que celle des RNR, pourrait &tre remis enuse.

Dans lintervalle, les stocks de MOX uses vont s'accumuleEn conequence, une
nouvelle strakgie de gestion du plutonium dans le parc neaire frarcais, qu'il convient
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de ck nir et devaluer, pourraitemerger.

Dans l'optique d'un retard dans le ceploiement des RNR, la cantie de plutonium
disponible pourrait cepasser les quanties requises pouwn cemarrage des RNR. Dans
cette hypotlese, nous proposons detudier le multi-recglage du plutonium dans les
eacteurs existants a n de stabiliser l'inventaire en plidonium dans le cycle.

Dans le cas a le ceploiement de RNR serait abandonre, le atut du plutonium
pourrait passer de "matere valorisable"a "dechet". Dans cette hypothese, nous pro-
posons detudier le multi-recyclage du plutonium dans leeacteurs existants a n d'in-
cirerer le plutonium et de eduire son inventaire dans le ycle.

1.1.3 Multi-recyclage du plutonium dans les REP

A cause de limitations relativesa la sOree du eacteur le multi-recyclage du plu-
tonium en REP, dans le combustible MOX actuel, est di cilemen envisageable. En
e et, lors de l'irradiation du combustible MOX en REP, la conposition isotopique du
plutonium se cegrade : diminution de la proportion deements ssiles €3°Pu et ?41Pu)
au prot de la proportion dekments capturants voire steriles ¢*°Pu et ?*2Pu). Pour
recycler une nouvelle fois le plutonium subsistant apesradiation, il faudrait en aug-
menter la quantie dans le nouveau combustible MOX constrity a n de pallier le ce cit
enekments ssiles et satisfaire la longueur d'irradiaton. Or, au deh d'une certaine
teneur en plutonium dans le combustible MOX, la sOreke degacteur n'est plus garan-
tie. En e et, lors d'une vidange du mockrateur, les neutros ne sont plus mocees et
leur spectre enenergie aura tendancea se durcir eta &trproche d'un spectre rapide.
Or, soumisa un spectre rapide, tous les isotopes du plutam contribuenta la ssion.
Une augmentation de la eactivie peut alors survenir.

La teneur maximale en plutonium dans le combustible, au detle laquelle la sOree
du eacteur n'est plus garantie, se situe entre 12 et 15%,lea l'isotopie du plutonium
consicee [22 23, 24]. Selon les cas de gures (isotopies plutonium, duee dimdiation,
duee de refroidissement, ...), ces valeurs maximales dentur en plutonium dans le
combustible MOX peuvent étre atteintes tes le deuxeme v troiseme recyclage du
plutonium dans le combustible MOX, en REP. De nombreux combtibles et/ou as-
semblages alternatifs, cedes au multi-recyclage du ptonium en REP, onteeetudes
et sont pesenes dans la literature [14, 25 26, 27]. Dans le cadre de ce travail, un
concept de combustible au plutonium sur support d'uraniumreichi pour les REP a
eeetude.

L'objectif de cette these est donc detudier I'impact, su les observables de sortie du
cycle, de l'inegration de l'incireration du plutonium, dans un combustible sur support
d'uranium enrichi, dans les REP d'un parcelectronuckaie proche du parc frarcais.

1.2 Methodologie mise en place dans ce travail

L'angle choisi pour tenter de epondre a la probematique enonee ci-dessus est
celui desetudes de simulations dynamiques du cycle du coustible nuckaire. Cette
section a pour objectif de & nir ce que sont cesetudes, asi que la methodologie mise
en place dans le cadre de cette trese.



1.2 Methodologie mise en place dans ce travail

1.2.1 Lesetudes de simulations dynamiques du cycle du com-
bustible nuckaire

Une simulation dynamique du cycle du combustible nuckaireisea mockliser toutes
les operations ealiees sur le combustible nuckairale la minea son stockage b nitif
(extraction du minerai, fabrication du combustible, irradation en eacteur, refroidis-
sement, retraitement, stockage, ...).

Les etudes de simulations dynamiques du cycle du combudglelectronuckaire
ont pour objectif de fournir une vue d'ensemble de I'in uene des strakgies pos-
sibles (eploiement d'une nouvelle gereration de eateurs, retraitement du combustible
u, ...) sur le ceveloppement futur d'un parcelectronwckaire. A partir d'hypotheses
de cepart sur levolution du parc, elles visent egalemeha quanti er I'impact d'un
changement de straegie consicee, selon dierents cieres devaluation formukes sur
les observables du cycle :evolution des materes et ux dmateres, de la radiotoxicit,
de l'utilisation de la ressource, des dechets produits owneore des codts.

Cesetudes peuvent apporter desekments de eponse ayxrobematiques leesa la
transitionenergetique et ainsi accompagner la prise deedision. Neanmoins, les conclu-
sions de cesetudes sont tes corekes aux hypothese®rmukes en amont ainsi qu'aux
crieres devaluation des esultats. Par congequent, cesetudes doivent étre ealiees en
association avec les autres domaines scienti ques conesrn

En e et, dans une simulation dynamique du cycle du combustié nuckaire plu-
sieurs echelles de temps (de la eaction nuckaire a la adiotoxicie long terme des
ctechets nuckaires), et d'espace (du noyau a un cycle nkaire complet) se super-
posent. De nombreux domaines de la physique (physique reaite, neutronique, me-
sure etevaluation des donrees nuckaires, conceptiort enocklisation de combustibles
et eacteurs innovants, physique du cycle du combustibleuckaire, ...) sont donc sol-
licies. Les mathematiques appliqiees, pour la concepbn de mockles, l'informatique,
pour la simulation de sysemes physiques, la geologie, polevaluation des ressources
disponibles, l[economie, pour l'inegration des coltsou encore la sociologie pour l'ana-
lyse du réle de ces etudes, sontegalement des disciplgvémpliqees. La ealisation
detudes de simulations dynamiques du cycle s'appuient de sur une communaue de
recherche interdisciplinaire.

La construction des simulations dynamiques du cycle du conmtible nuckaire,
egalement appekes senarios electronuckaires, ¢dpeeea l'aide d'un code de simu-
lation dynamique du cycle, ou code de senario, qui modsk toutes les unies du
cycle (eacteur, usines, piscines de refroidissementpsks, ...) et calcule levolution, au
cours du temps, des materes et des ux de materes dans tées ces unies. Le code de
s@nario constituant la eerence, en France, est le caalCOSI (COde de Simulation) 28]
ceveloppe depuis les anrees 1980 par le CEA

1.2.2 Lesetudes pali®esa I'IN2P3

Dans le but de ealiser desetudes de simulations dynami@s du cycle nuckaire al-
ternatives ou innovantes, I''N2P3 s'est impligue dans la recherche en physique des
eacteurs et du cycle du combustible nuckaire, suite a ‘adoption de la loi du 30
ecembre 1991 29|, relative aux recherches sur la gestion des cechets radatifs.

1. Commissariata I'Energie Atomique et aux Energies Alternatives
2. Institut de Physique Nuckaire et de Physique des Particules

7



Chapitre 1 Probematique et methodologie

D'une part, le champ de recherche sur les eacteurs et congiibles innovants aee
investi avec de nombreux travaux orienes, entre autresus les eacteursa sels fondus
(MSR) [30, 31], sur les eacteurs sous-critiques piloes par acekateurs (ADS) [32, 33
ou encore sur l'utilisation de combustibles au thorium3, 35].

D'autre part, une partie des recherches estegalement actiee, depuis 2011, autour
du ceveloppement du code de simulation dynamique du cyclepen-source, CLASS
(Core Library for Advanced Scenario Simulation)36] ceveloppe au laboratoire Sub-
atech® de Nantes dans le cadre d'une collaboration avec I''PNd'Orsay, le LPSC® de
Grenoble et le LNC® de I''RSN”. Le chapitre 3 est cedea la pesentation cetailee de
ce code.

Avant d'amorcer des etudes de simulations dynamiques du dgcimpliquant des
sysemes ou combustibles innovants, le code CLASS devaiit®en mesure de reproduire
le fonctionnement des eacteurs et combustibles existasmtans le parcelectronuckaire
actuel, tels que les REP charges en combustibles UOX et MOX. Urpecision de la
mocklisation des prenonenes physiqueseleee et la copetitivie du code en termes de
temps de calculetaient au ¢ ur du cahier des charges du ceeloppement du code. Apes
un fort engagement de ceveloppement de moctles de eactes dans le codedv, 39|,
ces sysemes peuvent, a pesent, &tre moctlies. Une grtie des recherches merees
visent egalementa quanti er les incertitudes et biais asoces aux simpli cations de
mocklisation [39].

A pesent, les e orts sontegalement orienes vers les snarios innovants que ce soit
du point de vue des sysemes et combustibles impliques (RNR(], ADS [41], combus-
tible MOX avec anericium [42], ...) ou du point de vue des nethodes ceveloppees an
d'analyser les esultats.

1.2.3 Methodologie mise en place dans ce travail

Dans ces travaux, letude de I'impact de l'inegration del'incireration du plutonium,
dans un combustible sur support d'uranium enrichi, dans IeREP d'un parc se base
sur l'analyse de simulations dynamiques ealises avee tode CLASS.

Au deh des ceveloppements et aneliorations apporees a code CLASS, l'origina-
lie de ce travail eside dans la nmethodologie d'analysedes esultats des simulations
dynamiques. Commurement, les etudes de s@narios s'ap@nt sur quelques simula-
tions dynamiques cetailees. Les esultats de ces simations et leur evaluation sont
tes coreks aux hypotheses formukes en amont sur ls donrees ogerationnelles. Les
donrees operationnelles sont les donrees d'entee desmulations (donrees de fonction-
nement des unies,evolution de la puissance du parc, gesh des ux de materes, duee
des operations, ...). Dans le cas des s@narios prospéstices donrees operationnelles
sont inconnues et esultent de la formulation d'hypotte®s sur le cycle, par le senariste.
Dans ce travail, uneetude paranetrique est mise en placequr s'a ranchir de l'incer-
titude lee aux hypotleses sur les donrees operationnkes des simulations.

Avec l'augmentation des capacies de calculs et la eduain du temps d'execution
des codes de simulation, un grand nombre de simulations dymigues du cycle du
combustible nuckaire peut &tre e ectle. Les donrees perationnelles sont cesormais
des variables d'entee de la simulation dynamique du cycl€haque simulation diere

Laboratoire de physique subatomique et des technologies assocees
Institut de Physique Nuckaire

Laboratoire de Physique Subatomique et de Cosmologie

Laboratoire de recherche et de ceveloppement en Neutronique du Cye
Institut de Radioprotection et de Stret Nuckaire

No oMW
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1.2 Methodologie mise en place dans ce travail

d'une autre par les valeurs de ses variables d'entees. Uragpd nombre de combinaisons
de valeurs d'entee peut donc étre tese.

Suite au ceveloppement massif des outils de simulation eted mockles informa-
tiques, des mattematiciens ont ceveloppe un formalisme'analyse de sensibilie globale
(ASG) [43, 44 particulerement adapta l'analyse de la sensibilite des observables de
sortie aux valeurs des variables d'entee des mockles. £aethodes ontee appligLees,
dans le cadre de ce travail, pour ealiser une analyse ne duulti-recyclage du pluto-
nium, dans un combustible sur support d'uranium enrichi, eREP. Le calcul d'indices
de sensibilie permet ainsi d'identi er les variables d'a@tee dont la variabilie a le plus
d'impact sur les valeurs des observables de sortie des siatioins. Des sous-espaces
de valeurs des variables d'entee satisfaisant un crier sur une observable de sortie,
comme par exemple la stabilisation ou l'incireration de ihventaire en plutonium dans
le cycle, peuvent ainsi étre identies.

Plusieurs grandesetapes sont ealiees dans cetteetle :

ceveloppement et inegration dans CLASS d'une mocktlisaion du combustiblea
base de plutonium et d'uranium enrichi pour les REP,

e nition d'une trame pour les simulations,
identi cation des paranetres d'entee et de leur gamme devaleurs,
ealisation de plusieurs milliers de simulations,

analyse de la sensibilie des observables de sortie desugdetions aux valeurs des
paranetres d'entee,

identi cation et analyse approfondie de quelques senars de ekrence.

Conclusion du chapitre

Le retard du ceploiement, voire I'abandon, de la straegé RNR entrame une ac-
cumulation du plutonium dans les combustibles MOX uss. Unstrakgie alterna-
tive pourrait tre de multi-recycler ce plutonium dans leseacteurs existants, an
de stabiliser ou eduire son inventaire en cycle. L'objeift de cette these est donc
detudier l'impact de l'inegration de l'incireration du plutonium dans les REP d'un
parcelectronuckaire proche du parc frarcais.

Un combustible, pour les REP, compos de plutonium sur supptad'uranium enrichi
estetude (chapitre 2). Des simulations dynamiques d'un parc, proche du parc freaas,
inegrant progressivement l'incireration du plutonium dans les REP sont e ectiwees.
Elles reposent sur l'utilisation et le ceveloppement d'urcode de simulation dynamique
du cycle, le code CLASS (chapitr@). Une nethodologie d'analyse de ces simulations,
reposant sur lI'analyse de la sensibilie des observables sortie aux valeurs des variables
d'entee, est propose (chapitred). L'identi cation et I'analyse approfondie de quelques
senarios de ekrence est pesenee (chapitreb).
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Chapitre 2

Physigue des eacteurs, cycle du
combustible nuckaire et recyclage
du Pu en REP
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Dans ce chapitre, les concepts theoriques de physique deacteurs et du cycle du
combustible nuckaire, recessairesa la compehensiode ces travaux, sont cetailes. Les
aspects relatifsa la moctlisation dans ces deux domaineent abordes. Desekments de
contexte autour du cycle du combustible nuckaire frarcis sontegalement pesenes.
La probematique du recyclage du plutonium en REP est nalenent examiree.

2.1 Physique et moctlisation des eacteurs

Levolution de la composition isotopique d'un combustibé nuckaire sous irradiation
par un ux de neutrons dans un eacteur est egie par desegations physiques. Cette
section a pour but d'introduire cesequations, ainsi que eprobematiques leesa leur
esolution justi ant l'utilisation d'outils de mocelis ation.
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Chapitre 2 Physique des eacteurs, cycle du combustible okaire et recyclage du
Pu en REP

2.1.1 Notions de physique des eacteurs

Un cur de eacteur nuckaire est le sege de nombreuses iteractions induites
par des neutrons, dont lenergie setend usuellement du eV jusqua la vingtaine de
MeV. Les neutrons di usent dans le milieu et se ralentissentgp chocs elastiques et
irelastiques sur les noyaux pesents. IIs peuvent aussi@/oquer des eactions nuckaires
qui vont modi er la composition du milieu. Caraceriser l'interaction des neutrons avec
les materes d'un c ur de eacteur nuckaire implique de coupler les variables spatiale
et temporelle. Deux equations fondamentales egissentj'une part la caracerisation
de la population de neutrons puis levolution de la compoBon isotopique au sein d'un
eacteur.

2.1.1.1 Equation de Boltzmann

Lequation de Boltzmann est particulerement importante en neutronique car elle
caracerise la population de neutrons en fonction de I'esige et du temps. Cette po-
pulation peut e&tre impacee par les interactions que le ndron induit ou subit. De
manere gererale, le neutron est susceptible d'eétre atorke ou di use par un noyau. La
di usion peut etreelastique ou irelastique selon qu'elle induise ou non une modi cation
de letat denergie du noyau di useur. Une eaction d'absorption peut &tre caraceriee
par plusieurs voies de sortie plus ou moins probables. Lesugigrincipales eactions
nuckaires dans un c ur de eacteur sont les eactions de ssion et de capture neutro-
nique. Lors d'une eaction de ssion, l'absorption d'un netron par le noyau lourd cee
un noyau compose qui ssionne gereralement en deux noyauplus kgers, les Produits
de Fission (PF), et likere environ 200 MeV déenergie sous fone dénergie ciretique
des PF et des particules secondaires. Lors d'une ssion, unombre de neutrons, , de
l'ordre de 2.5 B5], estemis. Lors d'une eaction de capture neutronique (n ), I'ab-
sorption d'un neutron par le noyau donne lieua la formatiord'un noyau plus lourd. II
existe de nombreuses autres eactions nuckaires qui jeat un réle moins important en
physique des eacteurs, comme les eactions (n,xn), (n), etc. Par exemple, lors d'une
eaction (n,2n), I'absorption d'un neutron par le noyau irduit lejection par celui-ci de
deux neutrons 9, 46].

La probabilie que l'interaction d'un neutron, avec une energie incidenteE, avec
un noyau i entrane une eaction de typer, est caraceriee par la section e cace
microscopique de eaction, { (E). Cette section e cace s'exprime en barns (1 barn =
10 28 m?). La section e cace macroscopique, ! (¥;E;t) caracerise la probabilie, par
unie de longueur, que l'interaction d'un neutron, avec ue energie incidentekE, avec
un noyaui, sitte en un point ¥ de l'espace, entrame une eaction de type,a l'instant
t:

(£ E;t) = ni(r1) {(E) (2.1)

Avec n;(¥;t) le nombre de noyaux de typa par unie de volume au point ¥ eta
l'instant t. La valeur des sections e caces macroscopiques cepend d@ote lenergie du
neutron incident, E, de la position consiceee dans l'espaces, et du temps,t.

Le ux de neutrons dans le volume in niesimal autour du point M regee par le
vecteur ¥, dont lenergie est comprise entre E et E+dE, pour un angledide dans™
a linstant t est noe (¥ E; 7;t). Le ux de neutrons est le produit de la densie de
neutrons et de la vitesse.

Une premere hypothese suppose que dans un eacteur ncire, le nombre de neu-
trons est ties grand et qu'aucune interaction n'a lieu ente eux. Une seconde hypottrese
consicere gu'aucun e et relativiste n'a lieu. De plus, la écroissance du neutron est
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2.1 Physique et mocklisation des eacteurs

regligge. Dans ce cadre, letablissement de lequatio de Boltzmann repose sur un
bilan du nombre de neutrons dans un volume eementairelV autour d'un point de
I'espace, pour des neutrons ayant des directions dans un Engolide in niesimal d7
uneenergie comprise entré et E + dE et pour un instant entre t et t+dt. Les termes
suivants apparaissent dans le bilan des neutrons qui quittele volume in niesimal
dVep, de I'espace des phases d¥"dE pendant le temps dt [46] :

A : Disparition des neutrons dedVg, par fuite en dehors dedV

. Disparition des neutrons dedVg, par absorption ou di usion

: Arrivee des neutrons dansdVg, par di usion

: Ceation de neutrons dansdVg, paremission de neutrons prompts

: Ceation de neutrons dansdV;, paremission de neutrons retarces

m m O O W

: Source de neutrons externes damb/y,

Chacun de ces termes peut étre formuk par son expressionagytique exacte.
Lequation de Boltzmann exprime la cerivee temporelle ce la densie de neutrons
comme une somme des termes de ceation de neutrons auxqusdsit soustraits les
termes de disparition :

1@®E 7Y _ A B+C+D+E+F (2.2)
% @t

En pratique, cette equation est complexe et dicilement utilisable analytique-
ment dans les sysemes gonetrigues complexes et lebgenes que sont les eacteurs
nuckaires. De nombreuses simpli cations assocees aed cas iccaux peuvent fournir
une expression analytique du ux de neutrons. Une autre simpdation courante est
de consicerer une echelle de temps pendant laquelle le use neutrons est suppose
stationnaire. Cette hypotreseelimine la cerivee temporelle de lequation 2.2

De nombreux ouvrages ou articles abordent de manere claiet cetailee lequation
de Boltzmann pour la neutronique 9, 47].

2.1.1.2 Equation de Bateman

Lesequations de Bateman sont desequations dierentides qui egissent levolution
du vecteur isotopique dans un syseme soumis a une irradian de neutrons. Ces
equations expriment un bilan entre le taux de ceation et @ disparition de l'isotopei
pendant le temps dt. Pour l'isotopel, lequation se pesente sous cette forme :

. X X
Wom (7 TN (TN, 23)
r J

Les termes sont les constantes radioactives des isotopesg. sont les sections
e caces moyennes de l'isotope pour la eaction r. est le ux de neutrons dans le
syseme etN; repesente le nombre de noyaux. Dans cetteequation, le premier terme
repesente la disparition du noyau par cecroissance radioactive. Le deuxeme terme est
le taux de disparition du noyaui suitea toutes les eactions nuckairesr. Le troiseme
terme repesente le taux d'apparition de l'isotope par decroissance radioactive d'un
noyau j. Enn, le dernier terme est le taux de formation du noyaui par eaction
nuckaire sur un noyauj . Les sections e caces pesentes dans lequatior2.3 sont des
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sections e caces moyenrees sur le spectre de neutrons.ddls'expriment de la manere
suivante :

R (E) (E)dE
(E)dE

Le nombre de eactions de type par seconde, sur les noyaux de typeaussi appek
taux de eaction, est ce ni comme :

(2.4)

!

Si cette manere de ce nir les taux de eaction peut appotter de la souplesse dans
la esolution, elle n'est pas forement indispensable.

Pour un milieu compos deN isotopes, il existeN equations similairesa lequation 2.3,
Ce syseme dequations devolution coupkes constitie lesequations de Bateman. Il est
possible de synttetiser cet ensemble dequations sous@iforme matricielle, ce qui peut
parfois faciliter la esolution.

En pratique et pour des cas complexes comme un eacteur magie, cesequations
sont esolues par methodes nuneriques. Comme pour legation de Boltzmann, ces
equations sont largement cecrites dans la literature @7).

2.1.1.3 Observables cks de la physique des eacteurs

Dans le c ur du eacteur, le comportement de la eaction enchame de ssion est
caracerie par la valeur du coe cient de multiplication e ectif, ket . Ce facteur est
egal au rapport du nombre de neutrons de la grerationi + 1 (N;j.1), cees lors des
eactions provoqlees par les neutrons de la gereration et qui ne se sont pasechappes
du c ur du eacteur, et du nombre de neutrons de la gereration i (N;) :

Nis1
N
Trois cas de gure sont alors possibles :

(2.6)

Kett =

kerf > 1 : le eacteur est sur-critique, la eaction en chame dession s'emballe.
ke;f = 1 : le eacteur est critique, la eaction en chame de s#n est stable.
ket < 1 : le eacteur est sous-critique, la eaction en chameeal ssion séteint.

Le coe cient de multiplication e ectif peutegalement s' ecrire en fonction des taux
de eactions :
P _ f P _ (n;2n)
P Pruie ) (2.7)

Kett =

Qu | estle taux de ssion du noyaui, ; le nombre de neutrons moyenemis par
ssion du noyaui, i(”;zn) le taux de eactions (n,2n) du noyaui, ? le taux d'absorption
total du noyau i et Py, la probabilie pour un neutron de sechapper du c ur.

Dans le cas d'un syseme in ni, le coe cient de multiplication in ni, k; , est ce ni

comme :
PP oo
| | (2.8)




2.1 Physique et mocklisation des eacteurs

La puissance thermique d'un eacteur nuckairePy, (exprimee en W), est e nie
comme la somme desenergies produites par toutes les ssae chaque noyau ssile
i en une seconde.

X f
Pth = i Ni i (29)
i

a  estle ux de neutrons (exprime en cm?:s 1), N; est le nombre de noyaux

d'un isotope ssilei, ; est lenergie likeee par une ssion de l'isotopei (exprinee en

J) et If est la section e cace moyenne de ssion du noyau lourd (exprimee en cn¥).

Un eacteur nuckaire en exploitation est egalement caratriee par son facteur
de charge,FC, correspondant au rapport entre lenergieE, produite sur une periode
donree et lenergie E, qu'il aurait produit si il avait fonctionrea sa puissance nominale
sur cette méme periode :

Ep

La dierence entre E, et E,, est due principalement aux geriodes de maintenance
ou de chargement d'un nouveau combustible dans le eactegeriodes durant lesquelles
le eacteur est arrée et ne produit donc pas denergie.

Enn, la dernere observable ck recessaire a la compehension de ce travail de
trese est le taux de combustion du eacteur ou burn-upBU. Cette grandeur quanti e
lenergie produite dans le eacteur par tonne de noyaux lords pesents dans le com-
bustible. Son unie usuelle est le GWj/t. Il s'exprime en forction de Py, , Teycle l€ temps
de cycle du eacteur etMy_ , la masse de noyaux lourds pesents dans le combustible :

FC = (2.10)

I:)th Tcycle
M NL

Dans cette expressionPy, peut &tre ponceee par FC pour obtenir une puissance
thermique e ective.

BU = (2.11)

2.1.2 Sclema de calcul pour lesetudes eacteurs

Cette partie se concentre sur le screma de calcul utiliseashs le cadre de cette these
pour les etudes eacteurs. Il s'appuie sur les esolutios successives et ieratives des
equations de Boltzmann et de Bateman. La premere est eslue par nmethode Monte-
Carlo, grace au code MCNP, et fournit le spectre de neutrores un instant donre.
Celui-ci permet de calculer les sections e caces moyennessgéquations devolution de
Bateman.

2.1.2.1 Le code de transport de particules MCNP

Le code de simulation MCNP (Monte-Carlo N-Particle transportcode) B8 est un
code de transport de particules cevelope par le laboratce national de Los Alamos.
Cet outil est utilie dans le cadre d'applications assez tges, de la radioprotection ou
la medecine nuckaire jusqua la physique des eactews. Etant beaucoup utilie dans le
monde, le code MCNP est largement decrit dans la literatue scienti que et technique.

MCNP est base sur le suivi ieratif d'un grand nombre de paricules au sein d'un
syseme »e. A chaque histoire d'une particule, un tirage akatoire cetermine chaque
etape du transport, jusqua son absorption ou sa di usionau deb du domaine ck ni.
Le code peut transporter des neutrons, des photons ou dese&kons, ainsi que des
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particules chargees kgres, telles que des protons owesl deutons. Pour la plupart des
applications de physique des eacteurs, le transport desutrons est utiliee. Des pa-
ranmetres neutroniques, tels que le spectre enenergie desutrons ou le coe cient de

multiplication, sont estimesa chaque histoire. Plus le mmbre d'histoires estelewe et

plus l'incertitude statistique assocee aux donrees estees est faible. Le fonctionne-
ment de MCNP repose en grande partie sur l'utilisation des bas de donrees nuckaires.
Ces bibliotreques contiennent, entres autres, les seati® e cacesevaliees en fonction

de lenergie pour la plupart des noyaux utiles aux applicabns nuckaires.

Un calcul MCNP s'appuie sur un chier d'entee qui contient la ce nition de la
geonetriea trois dimensions du syseme. La compositio isotopique de chaque cellule
de cette geonetrie estegalement decrite. En n, une souce de neutron doit &tre ce nie.
Dans le cas d'un milieu multiplicateur, c'esta dire que desssions sont susceptibles de
produire des neutrons, la source initiale est e nie au seid'une carte appeke kcode.

Si MCNP inegre dans ces versions ecentes un module delation, il n‘est pas uti-
lie dans le cadre de cette these. MCNP est utili® en statjue, c'esta dire qu'il fournit,
pour un syseme, le spectre enenergie des neutrons et leecaent de multiplication
a un instant donre.

2.1.2.2 Le code dévolution MURE

MURE (MCNP Utility for Reactor Evolution) [ 49 est une librairie C++qui per-
met de ealiser des calculs devolution de milieux soumia une irradiation, a partir
des donrees statiques fournies par le code de transport MCNEe code MURE per-
metegalement de ce nir des geonetries complexes utilsables par MCNP a partir de
nmethodes C++relativement simples d'utilisation.

Le principe d'une simulation avec le code MURE s'appuie su Hiscetisation en un
certain nombre de pas en temps de la duee d'irradiation taie consiceee. A chaque
pas en temps, un calcul statique est e ectie avec le code MCNRIURE assure ensuite
la esolution des equations de Bateman entre deux pas enngs, an de mettre a
jour les sections e caces moyennes, quievoluent en fonom de la modi cation de la
composition isotopique du milieu. Une des probematiquesedce type de calcul est
d'aboutira un compromis entre le nombre de pas en temps et lEmps de calcul,
produisant une estimation correcte des observables de $&ren un temps d'execution
satisfaisant. Syntretiquement, le code MURE ealise lesanctions suivantes :

De nition d'un chier d'entee pour MCNP

Resolution des equations de Bateman entre deux pas en terapet calcul de
levolution du vecteur isotopique

Couplage potentiel de la neutronique et de la thermohydraigue via I'utilisation
du code COBRA

Visualisation de nombreuses donrees devolution avec titerface graphique

Une pesentation cetailee des codes MCNP et MURE est dispoible dans p0]. La
version la plus ecente du code MURE, appeke SMURE, permetgalement de ealiser
des calculs devolution de milieu soumisa irradiation,a partir des donrees statiques
fournies par le code de transport SERPENTS[].
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2.2 Cycle du combustible nuckaire

L'exploitation d'un eacteur nuckaire requiert que di erentes ogerations (extrac-
tion du minerai, fabrication, retraitement, refroidissenent, ...) soit e ectwees sur le
combustible en amont et en aval de son irradiation en eaate. A chaqueetape, le com-
bustible transite dans des usines, aussi appekes uniedans lesquelles ces ogerations
sont ealiees. L'ensemble constitue le cycle du combubte nuckaire. Cette section est
edeea sa e nition eta la pesentation des outils e xistants pour le moctliser.

2.2.1 Caraceristiques d'un cycle du combustible nuckaire
2.2.1.1 Pesentation du cycle

La gure 2.1 pesente deux exemples de cycles du combustible nuckajrouvert
et ferme. Les premeres operations ealies sur le cabustible sont identiques pour
les deux cycles. Tout d'abord, a partir d'un minerai naturé, lI'usine de fabrication
construit un combustible nuckaire neuf correspondant aucaraceristiques du eacteur
nuckaire. La fabrication du combustible neuf peut recesiter plusieursetapes (concen-
tration, conversion, enrichissement, broyage, frittage,.), ealies par une ou plusieurs
unies, conformement au type de combustible consicee[52]. L'ensemble de cesetapes
constituent I'amont du cycle du combustible nuckaire. Lecombustible nuckaire est
ensuite irrade en eacteur durant plusieurs anrees, jgqua ce qu'il ait atteint sa limite
d'irradiation autoriee. Ensuite, les unies de l'aval du cycle du combustible nuckaire
sont en charge de la gestion du combustible irrade (aussppek uw). Celui-ci est,
tout d'abord, refroidi dans une piscine de refroidissemeru cesactivation, sittee sur
le site de la centrale nuckaire, a n devacuer la chaleuesiduelle du combustible use et
permettre son transport p2, 53]. Les prochainesetapes de I'aval du cycle sont, ensuite,
dierentes selon que celui-ci soit ouvert ou ferre.

Dans la logique du cycle du combustible nuckaire ouvertelcombustible use est
consicee comme un cechet global. Aucun recyclage n'est imen place. Le combustible
use sera entrepos avec ou sans refroidissement selon sativation. Dans un second
temps, il pourrait &tre envisage de le stocker, en letat dans un conteneur adape, en
couche geologique profondel). LesEtats-Unis, le Canada ou encore la Stede ont mis
en place un cycle du combustible nuckaire ouvert.

Dans la logique de la fermeture du cycle du combustible neelire, le combustible use
est retraie a n d'en extraire les materes valorisableset eduire le volume des dechets
ultimes. Apes conditionnement, le combustible use est dac traie par une usine de
retraitement en charge de sparer les dierentes matees. Les materes valorisables
pourront &tre utili’es pour construire un nouveau type d combustible. Les cechets
ultimes sont conditionres et entrepoes. Il peut étre evisage de les stocker en couche
ceologique profonde. En recyclant le plutonium, la Franca mis en place son cycle du
combustible nuckaire dans une logique de fermeturé]][

2.2.1.2 Principales leres nuckaires d'inerét pour ce travai I

Le cycle du combustible nuckaire est cente autour du kcteur nuckaire. Selon le
type de eacteur et de combustible consicee, les caragtistiques du cycle du combus-
tiblea mettre en place seront dierentes (type de materes, ux de materes, normes
de sOree, operations de fabrication et retraitement ducombustible, ...).

Dans ce travail, les eacteurs nuckaires consicces @t les eacteursa eau pres-
suriee (REP) [54, 55, 56]. Avec plus de 200 eacteurs de ce type dans le monde, la
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Figure 2.1 { Exemple de cycles du combustible nuckaire ouvert eeffrre.

lere des REP est une technologie epandue eteprouwee[56]. Ces eacteurs utilisent
de 'eau ordinairea la fois comme caloporteur, pourevacaer la chaleur produite dans
le c ur, et comme mockrateur, pour ralentir, ou thermaliser, les neutrons. Or, 25U,
pesenta 0.7% dans l'uranium naturel, est tes ssile paur les neutrons lents. Cepen-
dant, comme I'nydrogene capture Egerement les neutros thermiques, le combustible
UOX (Oxyde d'uranium), corcu pour les REP, est enrichi er?®®Ua hauteur de 3a
5% selon la duee d'irradiation souhaiee 9]. A l'issue de son irradiation, la masse de
noyaux lourds pesente dans le combustible UOX use est corogee de 1% de plutonium,
0.1% d'actinides mineurs (Np, Am, Cm), 4% de produits de ssioet d'uranium [10].
Ce plutonium contient une proportion importante de deux istmpes ssiles en spectre
thermique, le 2°Pu et le 2*'Pu, et peut donc etre recyck, dans les REP. Il est utilie
comme matere ssile dans le combustible MOX (Melanges @xydes) compos de plu-
tonium et d'uranium appauvri (uranium dont une grande parte de 123U aee extrait
durant la phase d'enrichissement, et composa plus 99.5#2%U). Dans le c ur des
REP, les combustibles UOX ou MOX sont pesents sous la forméuwhe ecramique dans
une pastille cylindrique. Ces pastilles sont empiees damun tube entoue d'une gainea
base de zirconium, appek crayon de combustible. Ces cragosont ensuite rassembes
par lots de 264 pour former une structure appeke assemb&@p2. Un c ur de REP,
en France, contient entre 157 et 205 assemblages, selon lekteoconsicee [57]. Un
schema d'assemblage de REP MOX est pesent sur la gure.6. An de faciliter

18



2.2 Cycle du combustible nuckaire

les operations de rechargement du c ur du eacteur en combstible neuf, celui-ci est
fractionre. Dans le cas d'un c ur de REP recharge par 1/3, par exemple, a chaque
rechargement, un lot d'assemblages repesentant 1/3 du ar est remplae par un lot
d'assemblages neufs.

Un grand nombre d'autres technologies de eacteurs sont drpees, en cours de
construction ou de conception dans le monde. Parmi les gaars exploies actuelle-
ment, citons le CANDU (CANadian Deuterium Uranium), eacteura eau lourde charge
en combustible a lI'uranium naturel ou encore le REB (Reactur a eau bouillante),
eacteur a eau egere charge en UOX ou MOX [9]. Les prospectives en matere de
eacteurs et combustibles innovants sontetudees dange cadre du forum international
cereration 1V (GIF) [ 4]. Cette collaboration internationale visea encadrer la @ncep-
tion des eacteurs nuckaires de quatreme gereratian, qui pourraient etre ceployesa
lechelle industrielle vers 2040-2050. Six concepts deacteurs ontee retenus p]. En
France, la technologie qui est envisagee est celle desateurs a neutrons rapides a
caloporteur sodium (RNR-Na) f]. Ce type de eacteur ne contient pas de mocerateur
et utilise donc des neutrons rapides. Dans ces eacteursitilisation d'un combustible
constitte d'uranium et de plutonium permet la production accrue de?*°Pu, un des
isotopes ssiles du plutonium, par capture neutronique sut?8U [12).

En n, seuls les cycles mettant en jeu des combustiblesa fanium et au plutonium
sont consicees dans cette etude. Dans la literature, d'autres types de materes sont
etudees. C'est le cas par exemple de la lere au thorium|[34, 35, ou encore des
combustibles plutonium/actinides mineurs pour les eaaurs sous-critiques piloes par
acekrateurs (ADS) [32].

2.2.1.3 Observables du cycle

Dans le cycle du combustible nuckaire, chaque unie estedlie par un certain
nombre de paranetres intrineeques. Le tableal2.1 rassemble les paranetres des prin-
cipales unies du cycle.

Bien que le eacteur soit au centre de la gestion du cycle siparanetres des autres
unies in uentegalement sur la nature, l'isotopie et le volume des ux de materes
dans le cycle. lls peuvent conditionner la faisabilie deal mise en place d'un cycle
du combustible nuckaire. Par exemple, les paranetres dduee, comme la duee de
fabrication, de refroidissement et de ®paration, in uehsur la composition isotopique
des materes via la cecroissance radioactive. Ainsi, 1&*'Pu, principal eement ssile
du plutonium, cecrot en ?*Am avec un periode de 14 ans. Les duees recessaires aux
operations in uent donc sur la qualie ssile du plutoniu m. De plus,a la fabrication d'un
combustible recyck, comme le combustible MOX, une stragie de gestion des stocks
doit étre choisie. Cette strakgie cetermine quelle magre ssile disponible en stock
doit eétre utilisee. Dans le cadre de la gestion LiFo (Lastr First Out), les vecteurs
isotopiques les plus ecents a avoir ee entrepoes danles stocks sont pelewes en
premier. A contrario, en gestion FiFo (First In First Out), les \ecteurs isotopiques les
plus anciens a avoiree entreposs dans les stocks somtlectionres en premier. Ce
choix de gestion des stocks a un e et direct sur la teneur éf#*Pu dans le plutonium,
et donc sur sa qualie ssile.

Les capacies de fabrication et de sparation peuvent ctraindre le nombre ou
encore la faisabilie du ceploiement de eacteurs. De refme les normes relativesa I'ex-
position aux rayonnements ionisants dans ces usines, caignent la teneur en certains
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Table 2.1 { Paranetres des unies du cycle du combustible nuchire.

Unie Parametres

Usine de fabrication Duee de la fabrication, capacie de fabrication
strakgie de gestion des stocks,
normes relativesa la radioactivie

Reacteur Type de eacteur et de combustible, burn-up,
rendement, masse de noyaux lourds, puissance,
facteur de charge, temps de cycle,
fractionnement, duee totale d'operation

Piscine de refroidissement Duee du refroidissement

Usine de retraitement Capacit de sparation, e cacie de sparation,
gparationa la demande/en ligne, duee de la sparatio
normes relativesa la radioactivie

maeriaux que peut contenir le combustible neuf ou use, resant ainsi impossible la
fabrication ou le retraitement de certains combustibles.

2.2.2 Exemple du cas frarcais

Le cas particulier du cycle du combustible nuckaire frazais actuel est au c ur de
notreetude, car il constitue le point de depart de nos simiations dynamiques.

2.2.2.1 Pesentation gererale

La gure 2.2 pesente le cycle du combustible nuckaire frarcais actel [10, 52]. Le
parcelectronuckaire frarcais actuel est compos de&REP en serviceT], et d'un EPR
(European Pressurized Reactor), eacteura eau pressgee de troiseme gereration, en
construction [58. 10 %, environ, des assemblages de ces eacteurs sont géeaen com-
bustible MOX [15]. Le reste des assemblages est charge en combustible UOX rahium
extrait des mines subit plusieurs operations (concentr&bn, puri cation, conversion, en-
richissement, fabrication de la ecramique, ...) dans derentes usines du cycle avant de
constituer les assemblages de combustible UOX qui seront idga en eacteur. Apes
irradiation, les assemblages de combustible sont refr@den piscine de desactivation
sur le site de la centrale nuckaire. Lorsque leur transpbest possible, il sont condi-
tionres dans des chateaux de transport netalliques et anspores jusqua l'usine de
retraitement de La Hague.

Dans cette usine, le combustible UOX us est retraie a n deeparer les materes
valorisables (uranium et plutonium) des cechets consiges comme ultimes (actinides
mineurs et produits de ssion). Ces derniers sont vitrieset entrepoesa La Hague
dans l'attente d'une prise de cecision concernant leur eentuel stockage en couche
ceologique profonde. L'uranium, appek uranium de retraement (URT), contient en-
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Figure 2.2 { Cycle du combustible nuckaire frarcais

core environ 1% d*3°U. Un tiers de cet uranium est e-enrichi via un proede d'utra-
centrifugation. Ce combustible a I'uranium de retraitemet enrichi (URE) est utilise
dans les 4 eacteurs de la centrale de Cruas. Les deux tiersrdnium de retraitement
restants sont entreposes et consenes comme une "esenstraegique” [52). Le pluto-
nium est utilise pour fabriquer du combustible MOXa l'usine MELOX de Marcoule.
Apes irradiation du combustible MOX en REP et refroidissenent de celui-ci en pis-
cine de cesactivation, le combustible MOX irrade est transporea La Hague, ai il est
entrepos. Le combustible MOX use contient toujours unerfiction non-regligeable de
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plutonium.

Cependant, le multi-recyclage de ce plutonium en REP n'esiap envisage dans le
combustible MOX actuel. Les raisons de cette complexie thnique sont expliquees
dans la section2.3.2.2

2.2.2.2 Bilan matere

Dans le cycle du combustible nuckaire frarcais, un grandombre de noyaux sont
produits lors de l'irradiation du combustible en eacteurou encore dans les autres unies
par cecroissance radioactive. Trois familles peuvent #2 distinglees : le plutonium, les
produits de ssion et les actinides mineurs.

Les produits de ssion sont des noyaux egersa vie courtemetteurs ou tes
actifs. Il en existe une tes grande varee (de Z=32a Z=67). lls repesentent environ
4% de la masse de noyaux lourds dans le combustible UOX en nrcidiation [10].

En ce qui concerne les noyaux lourds, la gur2.3 pesente la chame de production
des principaux actinides dans le cycle nuckaire frarcsi[9]. Au cepart de la chame,
se trouvent les noyaux d°U et 2%8U. A partir de ces noyaux, une grande varee
d'actinides, comme le plutonium et les actinides mineurs,epit se former par capture
neutronique, eaction (n,2n) ou encore decroissance et

Pourevaluer la dangerosie de I'ensemble de ces noyauxleur impact sur le cycle du
combustible nuckaire, leur radiotoxicie est quanti ee. La radiotoxicie est une mesure
de la dangerosit leea l'ingestion par un etre humain es radionuckides consicees14].
A n de calculer la radiotoxicie de ces noyaux, un calcul diiradiation jusqua 45 GWj/t
d'un assemblage charge en combustible UOX aet ealisavec le code MURE. Le com-
bustible UOX use issu de la simulation est ensuite refroidiwrant 5 ans. La radiotoxicie
estevaltee de manere cumulative. La radiotoxicie d'un noyaua l'instant t inclue donc
sa propre radiotoxicie ainsi que la radiotoxicie de I'ensemble de ses noyaux Is, et ce
méme apes la disparition compkte du noyau fere. De céé manere, la quanti cation
de l'impact de ce noyau sur le cycle, et notamment sur la gesti des materes, est
compete.

La gure 2.4 pesente les courbes de radiotoxicie des principaux nayx (pluto-
nium, produits de ssion et actinides mineurs) du combustile UOX irrade et refroidi.
La radiotoxicie est exprimee en sievert/tonnes d'uranum en cebut d'irradiation. La
courbe de la radiotoxicie de I'uranium contenu dans le cobustible UOX en aebut d'ir-
radiation (Uranium @ BOC) estegalement repesente sur ette gure. Cette courbe
peut etre un indicateur du gain en radiotoxicie, a t=0, due a l'irradiation du com-
bustible UOX. L'augmentation de la radiotoxicie de I'uranium contenu dans le com-
bustible UOX en cebut d'irradiation corresponda la mise a lequilibre de 'uranium
pour arriver a letat de I'uranium naturel avant extracti on de la mine. Par ailleurs,
cette gure montre que pourt < 30 ans, la radiotoxicie totale est domiree par la
contribution des produits de ssion. Ces noyaux sont tes etifs mais leur radiotoxi-
cie cecrot rapidement. Aux environs det ' 1000 ans, la radiotoxicie des produits
de ssion atteint le seuil repesene par la radiotoxicie de I'uranium contenu dans le
combustible UOX en cebut d'irradiation. A partir de t > 30 ans, la radiotoxicie totale
est nettement domiree par la contribution du plutonium et @ jusqua t' 1C° ans.
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Figure 2.3 { Cha™me de production des principaux actinides dans keycle nuckaire
francais.
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Figure 2.4 { Radiotoxicie en sievert par tonnes d'uranium en celut de cycle (Sv/Ty)
des principaux noyaux d'un combustible UOX irrade jusqua 45 GWij/t puis refroidi
5 ans. La courbe Uranium @ BOC corresponda la radiotoxicile I'uranium contenu
dans le combustible UOX en cebut d'irradiation.

2.2.2.3 Cadre égislatif de la gestion des materes

En France, la loin® 91-1381 du 30 decembre 1991 relative aux recherches sur la
gestion des cechets radioactifs2], puis la loi du 28 juin 2006 de programme relative
a la gestion durable des materes et cechets radioactif$19], ont encade la recherche
sur la gestion des dechets et materes radioactifs, suimh 3 axes detude principaux :

Separation et transmutation desekments radioactifsa vie longue contenus dans
les cechets radioactifs,

Faisabilie du stockage des dechets radioactifsa vie logue en couche geologique
profonde,

Entreposage de longue duee des cechets radioactifs enrface.
De cesetudes ontee retenues comme solutions de efance §9 :

Traitement et recyclage pouse des combustibles uses @imsmutation du pluto-
nium et potentiellement des actinides mineurs en RNR-Na),

Stockage eversible des cechets radioactifs ultimes deabte activiea vie longue
en couche geologique profonde.

Dans le cycle du combustible nuckaire frarncais actuelgb produits de ssion et les
actinides mineurs cep produits sont vitries et considees comme des cechets ultimes.
Aucun utilisation future de ces materes n'est envisageel.e plutonium, par contre, est
consicee comme une matere valorisable, en ceci qu'il urrait etre utilise dans de
futurs RNR-Na [59]. Si son statut venaita passer de "matere valorisable'a "dechets”,

24



2.2 Cycle du combustible nuckaire

suitea I'abandon de la straegie de multi-recyclage du pitonium dans les RNR-Na,
par exemple, la gestion de la forte radiotoxicie du plutorum deviendrait un enjeu
important.

2.2.3 Moaklisation du cycle

Lesetudes de simulations dynamiques du cycle du combudglelectronuckaire, ou
etudes de s@narioselectronuckaires, ont pour objed de fournir une vue d'ensemble de
I'in uence des stratgies possibles (ceploiement d'un@aouvelle gereration de eacteurs,
retraitement du combustible use, ...) sur le developpemat futur d'un cycle du combus-
tible nuckaire. Cesetudes s'appuient sur des simulatims dynamiques du cycle ealises
a l'aide d'outils de simulation.

2.2.3.1 Principe des simulateurs

Les simulations dynamiques du cycle du combustible nucka visenta moceliser
toutes les operations ealiees sur le combustible nedire de la minea son stockage
e nitif (extraction du minerai, fabrication du combusti ble, irradiation en eacteur,
refroidissement, retraitement, stockage, ...).

La construction des simulations dynamiques du cycle du conmtible nuckaire,
egalement appekes s@narioselectronuckaires, ¢®Eeeea l'aide d'un code de simula-
tion dynamique du cycle, ou code de s@nario. Cet outil dersulation moctlise toutes
les unies du cycle (eacteur, usines, piscines de refdissement, stocks, ...) et calcule
levolution, au cours du temps, des materes et des ux de rateres qui transitent dans
toutes ces unies.

Les codes de simulation dynamique du cycle sont des outilssii@ulation complexes,
en ceci gu'ils doivent associer plusieurs echelles de tesnfrle la eaction nuckaire a
la radiotoxicie long terme des cechets nuckaires), etd'espace (du noyaua un cycle
nuckaire complet), tout en inegrant la contrainte du temps de calcul.

2.2.3.2 Ouitils existants

Le paysage de la moctlisation du cycle du combustible neelire compte un grand
nombre d'outils de simulation dynamique du cycle dierens. Ces outils dierent les
uns des autres par leurs objectifs (codes industriels ou damiques), par les sgeci cies
(nombre de eacteurs, type de materes, ...) et les enjeweconomiques, politiques ou
techniques du cycleaetudier (cycle du combustible fragais, anericain, ...). Le dege
de complexie des processus physiques mis en jeu estegadmt un criere ceterminant
a la nature du code. Il sera dierent selon que le code visa simuler des combustibles
recyces ou non, des eacteurs et combustibles innovantau usuels.

En France, le code de simulation dynamique du cycle de eénce est le code
COSI [28. Il est teveloppe par le CEA depuis les anrees 1980 et \asa etudier
dierentes trajectoires possibles pour des cycles du combtible nuckaire, et notam-
ment le cycle du combustible frarcais. Les unies du cycteainsi que les ux de matere
transitant entre elles sont mockliees avec un dege de etaileleve. Des mockles phy-
siques sont utilies pour mockliser la fabrication et l'iradiation du combustible en
eacteur. De ecents travaux visenta quanti er I'impac t de la propagation des incerti-
tudes lees aux donrees nuckaires sur les esultats desenarios §0].

Dans ce travail, le code de simulation utilise et ceveloppest le code CLASS (Core
Library for Advanced Scenario Simulation) 36] ceveloppe depuis 2011 au laboratoire
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Subatech! de Nantes, en collaboration avec I'IPN d'Orsay, le LPSC® de Grenoble
et le LNC# de I''RSN®. CLASS est un code acacemique, concentrant ses e orts de
mocklisation sur la physique des eacteurs. Il mocklisedes cycles du combustible
nuckaire complexes dont la con guration peutevoluer aucours du temps. Au sein de
ces parcs, il calcule levolution isotopique de l'inventiae en materea chaque instant,
et dans chaque unit. La philosophie et le fonctionnementedce code seront pesenes
en cetail dans le chapitre3.

A l'international, citons, par exemple, le code de simulatn Cyclus p1] qui visea
mockliser le cycle du combustible nuckaire anericainA la dierence du cas frarcais,
le paysage du nuckaire civil anericain compte plusieurgxploitants dierents. La
mocklisation du cycle anericain suppose d'inclure leseéhanges et interactions entre
les dierents acteurs du nuckaires (gouvernement, egns geographiques, institutions,
exploitants, ...). La philosophie du code est donc dierete de celle des outils cies
peedemment.

De nombreux autres outils existent : le code COSAGZ] ceveloppe par AREVA, le
code EVOLCODE B3 ceveloppe par le Ciemat®, le code DANESS (Dynamic Analysis
of Nuclear Energy System Strategiespfi] cevelope par I'entreprise Nuclear21, etc .

2.3 Recyclage du plutonium en REP

Dans les deux sections peedentes, les concepts de plyss des eacteurs et du
cycle, ainsi que leseements de contexte gereraux, reessairesa la compehension des
travaux de these pesenes ici, ontet introduits. A p artir de cette base, cette section
a pour objectif d'expliciter la probematique de l'incineration du plutonium dans les
REP.

2.3.1 Historique du recyclage du plutonium en France

Des le cemarrage de la production delectricie d'origine nuckaire en France, le
eploiement,a terme, de eacteursa neutrons rapides RNR) charges en combustible
a base de plutonium est envisagT]. Dans ces eacteurs, l'utilisation d'un combustible
constitte d'uranium et de plutonium pourrait permettre la egreration de 23°Pu par
capture neutronique sur F38U [12]. L'?%8U etant disponible en grande quantie dans
l'uranium appauvri, son utilisation coupkea celle du putonium, en RNR, constituerait
donc une source importante denergie, caraceriee paun apport en uranium naturel
relativement faible.

Cependant, le cemarrage des RNR requiert une grande quastile plutonium dis-
ponible pour amorcer le cyclel3]. Par exemple, pour cemarrer des RNR a hauteur
des 63 GWe du parcelectronuckaire frarcais actuel, ildudrait disposer de 750a 1150
tonnes de plutonium selon le type de concept de c ur choisiLf]. Des la n des anrees
1970, le combustible UOX us est donc retraie pour permete I'extraction du pluto-
nium [7].

Les exigences leesa la non-prolikration ainsi que safte radiotoxicie [ 14], rendent
le plutonium di cilement stockable dans les quanties evoqiees ci-dessus. De plus,
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compte-tenu de la courte demi-vie dg*'Pu, son isotopie se cegraderait tes rapidement
dans un stock. Le recyclage du plutonium dans le combustill@OX pour les REP est

alors mis en placea la n des anrees 1980. Cette stratgipermet de conserver le
plutonium en cycle et de le concentrer d'un facteur 5a 8 danks MOX uses par

rapporta sa concentration dans le combustible UOX us. De Ips, la degradation de

l'isotopie du plutonium, lors de l'irradiation du combustble MOX dans les REP, n'est
pas une di cule pour une utilisation future dans les RNR, qui peuvent accepter des
isotopies plutonium tes degracees [7].

Cependant, les RNR sont des eacteurs plus complexes et taixa ceployer que
les REP. En e et, le retour d'experience industriel du cycé des REP, constitte durant
ces 40 derneres anrees, a permis une optimisationecamigue de la gestion de cette
lere. Un surcodt le aux operations du cycle pour les RNR est donca ajouter au
surcot le a la construction [13]. Par ailleurs, si la part de lenergie nuckaire dans
la production delectricie venaita diminuer, comme le pevoit la loi sur la transition

energetique de 2015 1], le ceploiement d'une nouvelle technologie de eactearencore
mal connue, telle que celle des RNR, pourrait étre remis enusze.

De plus, la date de mise en service du cemonstrateur ASTRIDB|[aek reporea
plusieurs reprises. En 2016, elleetait >eea 202920]. Le teploiement des RNR recy-
clant le plutoniuma lechelle industrielle est donc repae d'une duee incetermiree.
Dans l'intervalle, les stocks de MOX uses vont s'accumuleEn congequence, une nou-
velle strakegie de gestion de l'inventaire en plutonium das le parc nuckaire frarcais,
qu'il convient de ce nir et devaluer, pourraitemerger .

Une strakegie alternative d'utilisation du plutonium pourrait étre de le multi-recycler
dans les REP. Le plutonium subsistanta la n d'une irradiaton en REP, et apes re-
froidissement et sparation, serait eutiliee pour corstruire un nouveau combustible.
L'inventaire en plutonium pourrait alors etre stabilie dans l'attente du ceploiement
des RNR, ou encore eduit si la straegie de deploiement de RNR est abandonree.
Le multi-recyclage du plutonium en REP dans le combustible ®X actuel pesente
certaines limites. Plusieurs concepts de combustibles eribatifs ont donc ek etudes
au cours de ces derneres anrees.

2.3.2 Technologies existantes et innovantes

A n de saisir les probematiques interentes au multi-recglage du plutonium en
REP, la physique du mono-recyclage du plutonium dans le coonitible MOX actuel
est pesente. Ensuite, les limites lees au multi-recglage du plutonium, en REP, dans
le combustible MOX seront aborcees. Finalement, plusieursoncepts de combustibles
alternatifs proposes seront compaes.

2.3.2.1 Physique du MOX en REP

L'utilisation du plutonium dans le combustible MOX, en REP, grere des contraintes
suppementairesa celles leesa I'utilisation du comhustible UOX [17, 54]. Par exemple,
dans les REP, la part d'assemblages charges en combustibl®OX ne peut exeder
30%. De plus, la con guration des assemblages MOX doit sué&/un zonage en teneur
en plutonium. Les organes de commande de la eactivie danle ¢ ur sontegalement
renfores (ajout de grappes de commande et augmentation ldeconcentration en bore).

Ces contraintes sont lees aux proprees neutroniquesies isotopes du plutonium,
qui lui conkrent un fort pouvoir absorbant dans le spectréhermique B, 12, 17]. An
d'illustrer cette caraceristique, prenons comme point & cepart un vecteur plutonium
typique de combustible MOX, pesent dans le tablea.2 Il est issu de l'irradiation
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jusqua 33 GWij/t, puis du refroidissement d'un combustible UOX enrichia 3.25% en
2351 [17]. Ce vecteur est constitle des cing principaux isotopes dalutonium, 238 242py,
ainsi que de P**Am produit par la cecroissance du?*'Pu, durant l'intervalle de temps
gparant la fabrication du combustible MOX neuf de son utibation en eacteur.

Table 2.2 { Proportion massique de chaque isotope d'un vecteur plumium typique
d'un combustible MOX neuf pour les REP.

238Pu 239Pu 240Pu 241Pu 242Pu 241Am

0.018 0.58 0.226 0.11 0.056 0.01

Les isotopes du plutonium, contenus dans ce vecteur isotgpe, sont caraceries
par des sections e caces elewees dans le spectre thermiguCeci est visible sur les
distributions enenergie des sections e caces de ssion @te capture de chacun des iso-
topes d'inerét pour notreetude, eerenees dans I'annexeA. Ces graphiques mettent
egalement enevidence la pesence, pour les isotopes 28242 du plutonium, de fortes
esonances dans le domaine thermique du spectre des neasdendanta augmenter le
pouvoir absorbant du plutonium dans ce domaine.

Un calcul coupk transportévolution d'un assemblage in ni charge en combustible
MOX, contenant le vecteur plutonium du tableau2.2a hauteur de 5.3% ainsi que de
l'uranium appauvri, aee ealie avec le code MURE (cf section 2.1.2.9. Une teneur
de 5.3% de ce vecteur plutonium dans le combustible MOX perhaece combustible
d'eétreequivalent, en longueur de campagne,a un combustie UOX enrichia 3.25% en
235 [17). La simulation d'un assemblage in ni de REP avec MURE fait bbjet d'une
description cetailee dans la section2.3.3.2

Des esultats de ce calcul, sont extraites les sections eaces moyennes en cebut de
cycle ( = 0) de chacun des isotopes du vecteur plutonium. Elles sonbrsigrees dans
le tableau 2.3 Ce tableau illustre les valeurs eleees des sections eaces moyennes
de ssion du?*°Pu et ?*'Pu, maisegalement le role de poison neutronique jole pde
240py et le ?*?Pu, leur section e cace de capture dominant de loin leur seitin e cace
de ssion ( T="°) << 1).

Table 2.3 { Valeurs, en cebut de cycle, des sections e caces moyees des isotopes
du plutonium d'un combustible MOX avec une teneur en plutonim de 5.3%.

238Pu 239Pu 240Pu 241Pu 242Pu 241Am
T (barns) 220 357 0.63 424 050 0.96
< (barns)  12.4 19.7 425 147 197 58.0
=" (parns) 0.18 1.8 0.015 2.9 0.025 0.017

La forte absorption du combustible MOX est con rnee via le pectre enenergie
des neutrons au cebut du cycle, calcue par MCNP dans le cadrde la simulation
de l'assemblage eali®e avec MURE. A titre de comparaisprune simulation d'un
assemblage in ni, charge en combustible UOX enrichia 3.2 en ?*°U, aegalement
et ealize avec MURE. De ces deux calculs, sont extrai les spectres enenergie des
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neutrons en cebut de cycle calcuks par MCNP. Ces spectresrd ensuite normalises.
lls sont pesenes sur la gure 2.5,
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Figure 2.5 { Spectres enenergie des neutrons normaliges, en dibde cycle, issus de
calculs MCNP d'un assemblage de REP charge en combustible UGefirichia 3.25%
en 2*U ou en combustible MOX avec une teneur en plutonium de 5.3%.

Cette gure met enevidence le fort taux d'absorption des netrons thermiques dans
le cas du combustible MOX. Ceci se traduit par une forte dimirtion, par rapport au
spectre du combustible UOX, de ldosse thermiquadu spectre MOX, c'esta dire du
nombre de neutrons disponibles dans ce domaine en enerdie. part des neutrons
thermiques dans le spectre total est donc dimintee, au prode la part des neutrons
epithermiques et rapides. C'est e et est appekdurcissement du spectre

La forte absorption des neutrons du domaine thermique dans ¢ombustible MOX
eduit I'e cacie des maeriaux absorbants utilises p our contrbler la eactivie dans
le eacteur [9]. Ces matkriaux absorbants sont des poisons neutroniquasilis pour
eduire la eactivie par capture serile. Il s'agit de bore soluble ainsi que de grappes ou
barres de commande compoes de dierents maeriaux tejue le B,C, I'acier ou encore
un alliage AIC (argent-indium-cadmium) P, 17]. Ces matriaux ont pour particularie
d'absorber les neutrons principalement dans le domaine tiheique. Or, dans le cas
du combustible MOX, le ux de neutrons dans ce domaine est fament eduit. Ceci
entrane donc une baisse du taux d'absorption par les makux absorbants. Leur
e cacit est eduite d'un facteur deuxa trois par rappor ta l'utilisation de combustible
UOX [9, 27]. Dans le cas de I'utilisation de combustible MOX en REP, laoncentration
en bore soluble est augmenkte et 4 grappes de commande sgouges. Neanmoins,
an de garantir la sOree du eacteur charge en combustble MOX, une limitationa
30% d'assemblages contenant du combustible MOX dans le eaur est »e par I'ASN
(Autorie de Saree Nuckaire) [ 9, 12].

Cette limitation du nombre d'assemblages MOX charges en air recessite l'intro-
duction du compement en assemblages UOX. Ce voisinage deswlages UOX cee,
dans le c ur, une interface UOX/MOX qui peut s'awerer probe matique. En e et, le
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ux thermique dans le combustible UOX est nettement superieta celui dans le com-
bustible MOX. Le ceplacement de ces neutrons thermiques \&tes crayons MOX va
engendrer de forts taux de ssion dans la zone MOXa la fromie UOX/MOX. Ceci
engendre des pics de puissance cegagee dans ces zonegjaniia I'encontre des normes
de sOret des REP 9, 17].

A n de limiter ce pkenonene, un zonage en teneur en plutonim est adopt dans la
conception des assemblages MOX. En periprerie de l'asselage, les crayons les plus
exposes aux e ets de l'interface UOX/MOX pesentent une tereur en plutonium faible,
alors que les crayons du centre de I'assemblage, subissani pet e et, sont caraceries
par une teneur en plutonium pluselewe. Un exemple de conwation d'assemblage
MOX zore est pesene sur la gure 2.6[54].

Figure 2.6 { Sclema d'un assemblage REP MOX trizore avec une teneumoyenne
en plutonium de 5.3%.

Cet assemblage pesente des crayons MOX caraceriesmpane teneur en plutonium
allant de 3.35a 6.75 %, de la peripterie vers le centre dedssemblage. La teneur en
plutonium moyenne de l'assemblage est de 5.3%.

2.3.2.2 Le multi-recyclage du MOX en REP

Le multi-recyclage du plutonium dans le combustible MOX aciel est limie. Pre-
nons comme exemple levolution du vecteur plutonium issuge la simulation devolution,
ealiee avec MURE, d'un assemblage charge en combustd&aMOX contenant le vecteur
plutonium du tableau 2.2a hauteur de 5.3% (cf sectior2.3.2.). Le tableau2.4 pesente
le vecteur plutonium du combustible MOX apes qu'il aitete irrade jusqua 40 GWijft,
puis refroidi 5 ans et ensuite retraie. Ce vecteur plutorum constitue un plutonium de
deuxeme gereration, c'esta-dire qui aet irradi e une fois dans un combustible MOX
en REP.

Apes irradiation, la composition isotopique de ce vecteuplutonium s'est forte-
ment cegracke : diminution de la proportion dekments ssiles au prot de la pro-
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Table 2.4 { Proportion massique de chaque isotope du vecteur plutiom d'un com-
bustible irrade jusqua 40 GWij/t, puis retraie apes 5 ans de refroidissement.

238Pu 239Pu 240Pu 241Pu 242Pu

0.03 0425 031 0.12 0.125

portion dekments capturants voire seriles. La proportion deements ssiles dans le

spectre thermique {*°Pu +24Pu) est passe de 70 % en cebut d'irradiationa moins
de 55% apes 40 GWij/t d'irradiation et 5 ans de refroidissen. Reciproquement,

la proportion des isotopes pairs?(°Pu et ?*’Pu) a fortement augmente. Si ce pluto-
nium devait etre recyce une deuxeme fois, il faudrait @ augmenter la quantie dans
le nouveau combustible MOX pour pallier le ce cit enebments ssiles et satisfaire la
longueur d'irradiation. Ainsi,a chaque nouveau recyclagéa teneur en plutonium dans
le combustible MOX devrait étre augmente.

Cependant, au deh d'une certaine teneur en plutonium dan& combustible MOX,
la saree du eacteur n'est plus garantie. En e et, lors dune vidange accidentelle du
mockrateur, la eactivie du c ur ne doit pas augmenter, au risque d'un emballement
de la eaction en cha™me. Cet e et est caracerie par lavaleur du coe cient de vidange,
qui doit &tre regatif, signe que la vidange du mockrateun tendancea faire diminuer la
eactivie du c ur. Or, au deh d'une certaine teneur en p lutonium dans le combustible
MOX, ce coe cient de vidange peut devenir positif. En e et, las d'une vidange du
mocerateur, les neutrons ne sont plus mocees et leur sptre enenergie aura tendance
a se durcir eta etre proche d'un spectre rapide. Soumisain spectre rapide, tous les
isotopes du plutonium contribuenta la ssion. Ceci se \ere en observant les sections
e caces enenergie pesenees dans l'annexé\. Par exemple, la forte contributiona
la capture par le?°Pu constate en spectre thermique, sera nettement dimiee en
spectre rapide et domiree par une contributiona la ssion Une augmentation de la
eactivie peut alors survenir et le coe cient de vidange devenir positif.

Cet e et est d'autant plus important que la quantie de plutonium dans le com-
bustible MOX estelewe. Plusieurs etudes ontetude ce plenonene et ont quantie
la gamme de teneur en plutonium au deh de laquelle le coe ent de vidange devient
positif [22, 23, 24]. Ces teneurs maximales calcukes varient de 12a 15 % selisotopie
du plutonium consicee. Selon les cas de gures (isotopgeplutonium, duee d'irradia-
tion, duee de refroidissement, ...), ces valeurs maximed de teneur en plutonium dans
le combustible MOX peuvent étre atteintes ces le deuxera ou troiseme recyclage du
plutonium dans le MOX.

2.3.2.3 Design innovants pour le multi-recyclage du Pu en REP

De nombreux concepts de combustibles ou d'assemblagesratiifs pour le multi-
recyclage du Pu en REP ontetetudes et pesenes dans la literature. Une liste assez
exhaustive des dierents concepts envisages est pesee dans [27].

Dans le cadre de ces travaux, seuls les combustiblesa |I'aram et au plutonium sont
consicees. D'autres combustibles alternatifs impligant du thorium sont egalement
pesents dans la literature [14]. Les quatre concepts de combustibles et assemblages
ctedes au multi-recyclage du plutonium en REP, les plus msents dans la literature,
ontee compakes. Il s'agit des concepts MOXEUS (MOX on Enriched Uranium Sup-
port), CORAIL (Combustible Recyclage A llot), APA (Advanced Plutonium Assem-
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bly) et DUPLEX. Des etudes comparatives de ces quatre conceptisponibles dans
la literature [ 25, 26] ont servies de base pour choisir le concept qui sera au c ued
letude de simulations dynamiques de l'incireration du putonium en REP ealiees
dans ces travaux. La gure2.7 pesente les con gurations des assemblages des quatre
conceptsetudes. lIs reposent tous sur I'utilisation dd'2°U en compement pour pallier

la degradation isotopique du vecteur plutoniuma chaque ecyclage, et ainsi satisfaire
la longueur d'irradiation »ee.

Figure 2.7 { Con guration des assemblages pour les combustibles MBUS, CO-
RAIL, APA et DUPLEX.

Le concept MOXEUS, appekegalement MIX, est un combustible hnogenea base
de plutonium et d'uranium enrichi, charge dans les 264 crans d'un assemblage stan-
dard de REP. L'homogereie du combustible permet de s'aranchir des probematiques
d'interface : combustiblea base d'uranium/combustiblea base de plutonium. Cepen-
dant, de grandes capacies en termes de fabrication du coostible, transport et sto-
ckage seraient requisef7]. A chaque recyclage, la teneur en plutonium dans le com-
bustible est »ea la valeur maximale autorizee. Ensuite, I'enrichissement erf*°U est
ajusk, en tenant compte de l'isotopie du plutoniuma recyler, de manerea assurer la
longueur d'irradiation requise.

Le concept CORAIL est un concept d'assemblage reerogneonstitte de 180
crayons standards de combustible UOX et de 84 crayons de corstible MOX. Plu-
sieurs arrangements des crayons sontetudes. Une de ces gurations est pesente
sur la gure 2.7. Dans ce cas, les crayons MOX sont plaes en peripterie dassem-
blage. Cette con guration est favorable pour lisser la disbution de puissance 26.
Cependant, la teneur en plutonium dans les crayons de combbke MOX doit étre
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ajusee conjointement avec I'enrichissement ef*>U dans les crayons de combustible
UOX.

Le concept DUPLEX pesente la m&me con guration d'assembfje que le concept
CORAIL. Dans ce cas, les crayons de combustible MOX sont reraps par des crayons
de combustible (Pu, Ce)Ox, compos de plutonium sur une mate inerte de erium,
transparente aux neutrons. L'utilisation de crayons de plonium sans uranium aug-
mente consicerablement le taux d'incireration du plutorium. Neanmoins, comme dans
le cas du CORAIL, le prenonene de pics de puissance, do aitterface UOX/(Pu,
Ce)Ox, requiert lI'ajustement conjoint de la teneur en plutoium dans les crayons de
combustible (Pu, Ce)Ox ainsi que I'enrichissement ef¥°U dans les crayons de com-
bustible UOX [26]. De plus, l'utilisation d'un combustible a base de matrie inerte
recessite un fort investissement en R&D sur le sujet.

Le concept APA est, quanta lui, base sur l'utilisation de crayons de combustible
de (Pu, Ce)Ox sur-mockes assocesa des crayons de connftible UOX. Une des con -
gurations proposes, alliant 120 crayons d'UOX et 36 craysrmannulaires sur-moces
de (Pu, Ce)Ox, est pesenkte sur la gure2.7. La forme annulaire des crayons de (Pu,
Ce)Ox permet une circulation de I'eau au centre du crayon etodc un rapport de
moceration local de l'ordre de 8. Dans cette con guration)e rapport de moceration
moyen de I'assemblage atteint une valeur de I'ordre de 4, sdeux fois plus importante
gue celle caracerisant un assemblage standard de REP. Capport de moceration
accru se traduit par un repeuplement en neutrons dans le doma thermique par rap-
porta un spectre caraceristique du combustible MOX. Ceciassocea l'utilisation d'un
combustible a base de matrice inerte optimise donc la consonation du plutonium.
Cependant, la conceptiona lechelle industrielle d'un asemblage novateur de ce type
recessite un fort investissement sur la R&D concernant, paexemple, les contraintes
mecaniques et thermohydrauliques, la conception de pak#is annulaires ou encore le
comportement de la matrice inerte.

Pour chaque concept, la consommation d'uranium et de plutarm ainsi que la
production d'actinides mineurs, ramereesa lenergie poduite, sont pesentes dans le
tableau 2.5. Ces soldes de materes sont issus d'un calcul d'un cycléquilibre, stabi-
lisant l'inventaire en plutonium, pour chaque conceptd5]. Ces chi res sontegalement
donres,a titre de comparaison, dans le cas du mono-recggle d'un combustible MOX
contenant 12% de plutonium. Pour chaque concept, la fractiodes eacteurs charges
avec le combustible cede au multi-recyclage du plutonim aet ajusee pour stabiliser
l'inventaire en plutonium dans le cycle. Cette fraction esindiglee dans le tableau2.5.
Dans ces calculs, des EPR recharges par quart et atteignant burn-up de 60 GWj/t
sont utilises.

La consommation d'uranium naturel est du méme ordre de grdeur pour tous les
concepts avec un kger avantage pour le concept APA. En ce quirncerne la consom-
mation de plutonium, les concepts APA et MOXEUS sont les plus favables. La pro-
duction d'actinides mineurs est, quanta elle, plus impomnte dans le cas du MOXEUS,
méme si elle reste du méme ordre de grandeur que dans le aasmbno-recyclage du
combustible MOX.

Dans le cadre de ces travaux, c'est le combustible MOXEUS quie& choisi pour
letude de l'incireration du plutonium en REP. C'est un combustible homogene, pou-
vant s'inegrera un assemblage de REP traditionnel, et dac plus simplea mocliser
gue d'autres concepts. Il pesente, de plus, une capacdte\ee d'incireration du plu-
tonium.

La moctlisation de l'utilisation de ce combustible dans leode CLASS sera expli-
ciee dans le chapitre 3. Ensuite, letude parametrique de simulations dynamiqgles de
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Table 2.5 { Consommation et production d'uranium, de plutonium etd'actinides

mineurs, a lequilibre, dans les cycles assoces aux cdmstibles MOXEUS, CORAIL,

APA et DUPLEX proposs dans 5]. La fraction du parc requise pour stabiliser I'in-
ventaire en plutonium estegalement indiglee.

Concept | Consommation d'U| Consommation Production Fraction
naturel (kg/TWh) | de Pu (kg/TWh) | d'AM (kg/TWh) du parc
MOXEUS 14.2 58 22.5 0.31
CORAIL 15.0 7 9.4 0.79
DUPLEX 14.4 25 9.5 0.51
APA 9.9 60 12.1 0.30
MOX 0 70 17.4 -

I'incireration du plutonium, ealisees avec CLASS, sera pesente dans les chapitregt
et 5.

2.3.3 Simulation du multi-recyclage du Pu en REP MOXEUS

Au pealable de l'impkementation de la gestion du combustble MOXEUS dans
le code CLASS (voir sectiorB.3), les proprees neutroniques de ce combustible sont
etudees, a partir de calculs coupks transportévol ution ealies avec le code MURE.

2.3.3.1 Compositions isotopiques de combustible MOXEUS

Comme le plutonium utilise pour construire le combustibleMOXEUS peut provenir
de sources dierentes (REP UOX, REP MOQOX, ...) ayant des burn-ug de decharge et
des temps de refroidissement dierents, son isotopie pedére tes varee. En ajoutant
un possible enrichissement e3°U, cela implique gu'une grande varet de compositions
isotopiques de combustible MOXEUS neuf peut étre renconge

La premere etape requise pour etudier les proprees neutroniques d'un spectre
large de compositions de combustible MOXEUS neuf, est donc @endt I'espace iso-
topique propre au combustible MOXEUS neuf. C'est un espace mniudimensionnel :
chaque dimension correspondanta la proportion d'un desatopes dans le combustible
neuf. Pour des facilies de lecture, les proportions desowpes du plutonium sont ex-
primees dans le vecteur plutonium. Une dimension suppenmaire est donc ajouke : la
teneur en plutonium dans le combustible neuf. Pour le comhiitse MOXEUS, I'espace
isotopique est donc compos de 8 dimensions : les propomsodes isotopeg® 242pPu
dans le vecteur plutonium, la teneur en plutonium ainsi quees proportions d?*U
et d'2%8U dans le combustible MOXEUS. Ces dimensions sont ensuite c@ihtes par
leurs valeurs minimales et maximales.

Pour contraindre I'espace isotopique du combustible MOXEUS,ddimites de I'es-
pace isotopique du combustible MOX sont prises comme poine depart. A partir de
cet espace, la dimension de?¥®U (correspondant initialementa la proportion d?3°U
dans le support d'uranium appauvri), estelargi jusqua lenrichissement maximal, au-
toriee par I'ASN, lors de la fabrication du combustible UOX net, environ 5% B5).
La teneur en plutonium maximale dans le combustible est »a 16%, soit I'ordre de
grandeur de la teneur maximale estimee pour les RER2, 23, 24]. Ensuite, comme le
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combustible MOXEUS est cede au multi-recyclage, les vectgs plutonium rencontes
peuvent etre tes cegracks. Les proportions duw?*°Pu et du ?2Pu dans le vecteur pluto-
nium peuvent donc etre amereesa augmenter et eciproggment celles dir*°Pu et du
241pya diminuer. A partir de ces consicerations, un premier space isotopique contraint
par les bornes minimales et maximales de chacune de ses dsrmars estetabli. Il est
pesent dans le tableau2.6. Cet espace pourrait €tre amereaevoluer selon les conop
sitions isotopiques rencontees dans les simulations dymiques du cycle (voir section
3.1.2.9.

Table 2.6 { Proportions massiques minimales et maximales (en %) #é*°U et du
plutonium (wp,) dans le combustible neuf ainsi que de chaque isotope du mnium
dans le vecteur plutonium du combustible MOXEUS neuf.

235w, B8pu B9py 240py  24lpy  242py
min 0.25 O 0.5 10 10 0 15
max 5 16 8 80 40 25 35

A partir de cet espace, 1000 compositions isotopiques abats de combustibles
MOXEUS neufs sont constittees. Une nethode dechantilloniage pseudo-akatoire : le
Latin Hyper-cube Sampling (LHS) f6] est utilie. Cette nethode permet de scinder
un espacea N dimensions (N variablesaechantillonner) ® M intervalles (M pointsa
cererer) et de tirer abatoirement un point dans chaque ntervalle de I'espace. Ceci per-
met d'obtenir unechantillonnage akatoirea lechell e du point et homogenea lechelle
de l'espace complet. Via cette nethode, pour chaque compisn, les proportions dans
le vecteur plutonium du 2*®Pu, 24°Pu, 2*Pu et 2*?Pu, la teneur en plutonium ainsi
que l'enrichissement e*°U dans le combustible, sont ®lectionres. Une duee penda
laquelle le?*Pu est amerea cecrotre estegalement tiee akatoirement entre 0 et 10
ans. Elle corresponda l'intervalle de temps recessaira la fabrication du combustible.
La proportion en?**Am dans le vecteur plutonium va donc augmenter. Ensuite, la pr
portion de 2*°Pu dans le vecteur plutonium est utilisee comme tampon. Bl est ceduite
des proportions des autres isotopes a n que la somme de cespartions soitegalea
1. Il en va de m&éme pour la proportion d®U dans le combustible MOXEUS neuf. La
proportion de 2%°Pu dans le vecteur plutonium et cellé®®U dans le combustible etant
utiliees comme tampon, leurs distributions ne sont pas uformes.

2.3.3.2 Description des simulations assemblages de REP

Les 1000 compositions isotopiques de combustibles MOXEUS fsypesentes
dans la section peedente, balaient 'ensemble de I'eape isotopique de combustible
MOXEUS neuf. Le calcul devolution sous irradiation, en REPde ces compaositions per-
mettrait donc d'avoir une vue d'ensemble des proprees autroniques du combustible
MOXEUS selon sa composition isotopique.

Paranetres des calculs MURE
Un calcul coupk transportévolution est e ectwe avec le code MURE pour chacune

de ces compositions isotopiques de combustibles MOXEUS rseeh REP. Les simula-
tions sont ealiees jusqua un burn-up de decharge de 3 GWj/t. Les paranetres de
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ces calculs sont pesenes dans le tableaR.7. Une source de neutrons pe-convergee
est utilie ks le premier calcul MCNP. Elle est issue d'urcalcul MCNP, caracerise
par une grande statistique, eali® pour une compositionisotopique de combustible
MOXEUS donree.

Table 2.7 { Paranetres de la simulation MURE d'un assemblage de REP

Code de transport neutronique MCNP6
Code devolution MURE
Nombre de cycles inactifs 5
Nombre de cycles actifs 20
Nombre de neutrons par cycle 10000
Nombre de groupes denergie 17900
Sections e caces, rendements de ssion, S( ) JEFF 3.1.1
Seuil de demi-vie 1lh

Seuil sur les sections e caces 16 barns

Consicerant le nombre de calculs a ealiser et le temps iIguis pour e ectuer un
calcul, la simulationa lechelle du c ur du eacteur ne n ous est pas accessible. Des
simulationsa lechelle de I'assemblage sont donc eates. Les biais lesa la simulation
assemblage sont lises dans la sectidh1.4.2

La geonetrie de la simulation est un assemblage in ni de RE constitie d'un eseau
de 17x17 crayons de combustibles. Des conditions aux linsiteechissantes sont uti-
lies. Les donrees relativesa la geonetrie ainsi quaux maeriaux de cet assemblage
sont regroupees dans les tableauk.8 et 2.9.

Table 2.8 { Donrees geonetriques de I'assemblage de REP sinuul

Nombre de crayons de combustible 264

Nombre de tubes guides 24
Nombre de tubes d'instrumentation 1

Pas du eseau 1.262 cm
Rayon de la pastille 0.410 cm
Rayon externe de la gaine 0.475 cm
Rayon interne des tubes guides 0.550 cm
Rayon externe des tubes guides 0.616 cm
Hauteur active de l'assemblage 36.6 cm

Becoupage en temps de la simulation

Le calcul devolution avec MURE est cecoupe en un certain mmbre de pas en
temps. A chacun de ces pas en temps, un calcul MCNP est e ectiee temps de calcul
augmente donc avec l'augmentation du nombre de pas en tem@ependant, comme
les sections e caces moyennes sont garcees constantesrenieux calculs MCNP, un
cecoupage en temps su samment n est recessaire pour ne [gaentacher la pecision
du calcul. Unequilibre entre les deux doit donc &tre troue.
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2.3 Recyclage du plutonium en REP

Table 2.9 { Donrees des materiaux de I'assemblage de REP simuk

Densie de puissance thermique 30 W.d d'oxyde

Densie du combustible 10.02 g.cm®
Temperature du combustible 923 K
Densit de l'eau 0.716 g.cm?®
Temperature de I'eau 577 K
Fraction molaire de Bore 600 ppm
Maeriau de la gaine Zircaloy 4
Densie de la gaine 5.763 g.cn?
Temperature de la gaine 577 K

Avant d'expliciter les dierents decoupages en tempsetudes, une pecaution doit
etre prisea propos de la production du3*Xe. En e et, cet isotope produit directement
lors de la ssion ou lors de la cecroissance d'autres prodside ssion, est caracerise par
une section e cace de capture des neutrons thermiques tetewe (' 3 10° barns) [9].
Son impact sur le spectre neutronique est donc important ebd &tre correctement pris
en compte. Comme sa demi-vie est faiblé (9.14 heures), la misea lequilibre de la
quantie de 1*°Xe en c ur est atteinte apes 1 ou deux jours d'irradiation [9]. Durant
les premiers jours, un cecoupage en temps assez n doit do#tre eali®e. Pour les
simulations ealiges ici, un decoupage en pas en tempsd. jour durant les 5 premiers
jours d'irradiation aet choisi. Quelque soit les decoypages en temps consickes par la
suite, ces premiers pas en temps d'un jour sont consenes.

Pouretudier I'impact du nombre de pas en temps sur les edtats du calcul MURE,
6 simulations d'irradiation d'une composition isotopiquede combustible MOXEUS
moyenne, jusqua 2205 jours d'irradiation { 6 ans ou 75 GWij/t), avec dierents
nombres de pas en temps, ontee ealiees. La simulatio la plus cetailee pesente
un decoupage en temps de 5 jours ( 0.17 GWj/t)a compter du 5 ™ jour d'irradia-
tion, soit 440 pas en temps. Cette simulation est prise comne®rence dans la suite.
Lesevolutions au cours de l'irradiation de ses inventaigseet de sork; seront compaees
a celles issues de 5 autres simulations pesentant des pas temps de 10, 25, 50, 100 et
200 jours, soit respectivement des discetisations de @.,30.85, 1.7, 3.4 et 6.8 GWj/t.
Le temps de calcul assoce, sur un CPU, est compris entre 5 jsupour la simulation
de ekrence, et 2 heures, pour la simulation avec le pas éemps le plus large.

Pour chaque pas en tempsl, des 5 simulationsa tester, lecart relatif (dk) entre
la valeur duk; issue de la simulation de etrence KTEF (T)) et celle de la simulation
test (k{EST (T)) est calcue comme suit :

_ (KEEF(T)  KIEST(T))
- KEEF (T)

dk (2.12)

Sur la gure 2.8, la valeur de dka chaque pas en temps de chacune des 5 simigias
test est pesenee. Pour toutes les simulations, lecar relatif avec la simulation de
ekrencea tendancea osciller. A part quelqueseenements, lecart relatif est inkrieur,
en valeur absolue,a 500 pcm. Bien entendu, l'erreur statique lee au calcul MCNP,
estimee entre 100a 200 pcm, entrane unecart intringgue entre les simulations. Son
estimation est pesente dans la suite de cette section.eLcecoupage en temps le plus
favorable, n'apparat donc pas directement sur la gure.8.

L'impact sur les inventaires estegalementevalle. Lesasultats sont pesenes pour
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Figure 2.8 { Evolution au cours du temps de lecart relatif sur la valeurdu k; entre
une simulation MURE de etrencea 446 pas en temps et 5 audts simulations MURE
avec dierentes valeurs de pas en temps (10, 25, 50 100 et 200rs).

quatre noyaux repesentatifs du cycle etude. Il s'agit de I'>*°U, du 2*’Np, du %*°Pu
ainsi que du?*Cm. Pour chaque pas en tempsl, des 5 simulations a tester, lecart
relatif (dN) entre la quantie de noyau issue de la simulatio de egrence (NFE7 (T))
et celle de la simulation test (NE5T (T)) est calcue comme suit :

_ (N REF (T) NTEST (T))
NREF (T)

Sur la gure 2.8, la valeur de dN, pour chacun des quatre noyaux consicces,
chaque pas en temps de chacune des 5 simulations test esspeee. Cette gure met
enevidence desecarts relatifs, par rapporta la etrence, qui peuvent étreelewes pour
les cecoupages en pas en temps de 200 jours (jusqua 900 psuar I'>*°U, 4.5% sur le
23'Np, 2% sur 1e2*°Pu et 1.8% sur 1e?**Cm) et 100 jours (jusqua 500 pcm sur F35U,
3% sur le2*’Np, 700 pcm sur 1€*°Pu et 1.2% sur le***Cm). Cesecarts relatifs sont
superieurs, dans certains cas,a l'erreur statistique suces noyaux lee au calcul MCNP,
calcuke dans la suite. Lesecarts relatifs les aux ceoupages en pas en temps de 50 et
25 jours sont comparables, et du méme ordre de grandeur qiesreur statistique lee
au calcul MCNP.

Un decoupage en 80 pas en temps (6 pas en temps pour la misesguilibre du
135Xe puis 74 pas en temps) aee choisi. Apes la mise a lequilbre du **Xe, cela
corresponda des pas en temps de 30 jours ou 1 GWj/t. Une simuiah MURE de ce
cecoupage requiert environ 1 jour de calcul sur un CPU.

dN (2.13)

Estimation de l'erreur statistique leea MCNP

Toujours a n d'estimer au mieux la pecision des calculsealises avec MURE, l'er-
reur statistique lee aux calculs MCNP doit étre calcuke Pour ce faire, 80 simulations
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Figure 2.9 { Evolution au cours du temps de lecart relatif sur les invetaires de

certains actinides d'inerét entre une simulation MURE deekrencea 440 pas en temps
de 5 jours et 5 autres simulations MURE avec dierentes valens de pas en temps (10,
25, 50 100 et 200 jours).

d'irradiation jusqua 75 GWij/t d'une composition moyenne de combustible MOXEUS,
dans un assemblage in ni, ontet ealies avec MURE. Lececoupage en 80 pas en
temps, cecrit pee@demment, est utilie. Chaque simultion diere d'une autre par

39



Chapitre 2 Physique des eacteurs, cycle du combustible okaire et recyclage du
Pu en REP

la position de cepart dans la suite de nombre pseudo-akatre ¢ereee par MCNP.
Cette valeur estegalement appekegraine. Une valeur dierente de la graine garantit
le caracere akatoire de chaque calcul Monte-Carlo e dce.

Le premier graphique de la gure2.10pesente levolution au cours du temps duk,
donre par MCNP pour chacune des 80 simulations ealie®\ chaque pas en temps,
la distribution des valeurs duk; aee etablie. La moyenne et lecart-type de cette
distribution est ensuite calcuke. Sur le deuxeme grapljue de la gure 2.10Q la valeur
de lecart-type diviee par la valeur moyenne de la disttution est repesente pour
chaque pas en temps de la simulation. Ces valeurs donnent wstimation de I'erreur
statistique assocee au calcul MCNP di; , entre 100 et 200 pcm.
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Figure 2.10 { Evolution du k; au cours du temps pour 80 simulations MURE d'une
composition de combustible MOXEUS etecart-type (en pcm) asgea la distribution
du k; pour chaque pas en temps.

Uneetude similaire est ealise sur les inventaires desrmcipaux isotopes de l'ura-
nium (234 236y et 2%8U), du plutonium (238 242pPy), et des actinides mineurs €’Np,
238Np, 241Am, 242 Am, 2*3Am et 242 245Cm). A chaque pas en temps, et pour chaque
noyau, la distribution du nombre de noyaux dans les 80 simuians estetablie. En-
suite, lecart-type et la valeur moyenne de chaque distrilition sont calcuks. L'estima-
teur choisi esta nouveau lecart-type divie par la valeur moyenne. Sur la gure2.1],
la valeur de cet estimateur est repesenee en fonction dtemps pour les isotopes de
['uranium, du plutonium et des actinides mineurs.

L'estimation de l'erreur statistique lee au calcul MCNP es$ inkrieurea 250 pcm
sur les isotopes de l'uranium et inkrieurea 100 pcm sur c& du plutonium. Dans le
cas des actinides mineurs, l'incertitude peut atteindre 2%our les isotopes du curium
et du neptunium et 1% pour les isotopes de l'arericium.
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Figure 2.11 { Evolution au cours du temps de I'estimateurecart-type/mgenne assoce
a la distribution des inventaires des actinides d'ineré (234 236y, 238y, 238 242py, 237Np,
23Np, 2LAm, 2% Am, ?*3Am et 242 246Cm) pour chaque pas en temps de 80 simulations
MURE d'une composition de combustible MOXEUS.

2.3.3.3 E ets de l'isotopie sur le spectre neutronique

A partir des esultats des 1000 calculs MURE devolution decombustibles MOXEUS
en REP, pesents dans la section peedente, I'impactdu plutonium et de l'uranium
sur le spectre neutronique peut étreetude.

Pour chacun des 1000 calculs MURE, le spectre neutronique ebut de cycle est
consicee. Ce spectre est £pae en trois domaines emergie P :
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thermique (E < leV)
epithermique (1eV < E < 10 keV)

rapide (10 keV< E < 20 MeV)

Les parts de neutrons appartenanta chacun des domaines energie par rapport
au spectre total, R, Rg et Rg, sont ensuite calcukes. Les valeurs detRRg et Rr
pour les 1000 calculs MURE sont repesentes, en fonctioreda teneur en plutonium
du combustible MOXEUS neuf, sur la gure2.12

.............................................................................................

Sadepprornis

Figure 2.12 { Part de la composante thermique, epithermique et rade du spectre
de neutrons (R, Re et Rgr), en cebut de cycle, en fonction de la teneur en plutonium
dans le combustible MOXEUS neuf (w,).

La gure 2.12met enevidence le durcissement du spectre neutronique avkaug-
mentation de la teneur en plutonium dans le combustible neuuivant les mecanismes
expligies dans la section2.3.2.1 L'impact de la teneur en plutonium sur la part de
neutrons appartenant au domaineepithermique reste relatement stable. Ce domaine
en energie etant un domaine transitoire pour les neutronglurant la thermalisation,
I'impact de la teneur en plutonium sur sa population reste coptexea interpeter.

Aux fortes teneurs en plutonium, les distributions de R et Rg sont peu disperses.
L'impact de la teneur en plutonium dans le combustible neuius le spectre I'emporte
donc sur I'impact de l'isotopie du plutonium et limpact de lenrichissement er?®U.
Aux faibles valeurs de teneur en plutonium, les dierentes antributions au spectre de
neutrons pesentent une forte dispersion. Ceci est un e ede la contribution du 2%°U
sur le spectre neutronique. En e et, plus la teneur en plutanm dans le combustible
neuf est faible, plus la contribution de F*°U sera importante et donc plus la proportion
d'2®5U dans le combustible neuf aura un impact sur le spectre.

Pour illustrer cet e et, quatre simulations ontete sle ctionrees parmi les 1000 si-
mulations MURE d'irradiation de combustibles MOXEUS. Ces quat simulations sont
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caraceriees par une composition isotopique de combule neuf pesentant une te-
neur en plutonium faible (inkrieurea 0.2 %). La proportion d'2®°U dans le combustible
neuf varie entre 1 et 4 %. Sur la gure2.13 les spectres neutroniques normalies, en
tebut de cycle, des quatre compositions de combustible saepesenes. Cette gure
met enevidence la forte variation de la part de neutrons theniques par rapport au
spectre total, duea la variation de I'enrichissement ed**U dans le combustible, pour
une méme teneur en plutonium.

3 emy=00L |
oS g, =002 [ ______________ e =
—ewy=003 | ]

0,004~ — @y, = 0.04 |- .............. .............. ............ ....... __
0008 e UL =

0.002

0.001

1 IIIIIIIi 1 |||||v:| IIIII|_|J 1 IIIII|_|J 1 IIIIJ_|J 1 | : 1 ||||||_|j 1 IIIIIIIi 1 ||||||_|j 1 IIIIII‘i._
10° 10® 107 10° 10° 10% 10° 10? 10* 1 10
Energie (MeV)

Figure 2.13 { Spectres neutroniques normaliges, au cebut du cye| issus de simula-
tions MURE de quatre compositions de combustible MOXEUS pes#ant une teneur
en plutonium inkrieurea 0.2% et dierents enrichissements en?*°U.

2.3.3.4 Congquences sur les sections-e caces moyennes

L'e et de la teneur plutonium dans le combustible MOXEUS sur lespectre neu-
tronique impacte egalement les sections e caces moyenneBeux e ets majeurs sont
obsenes.

D'une part, la large gamme en teneur en plutoniumetudee de Oa 16%) entrame
une grande variabilie des sections e caces moyennes. Poillustrer ce phenonene,
cing simulations ontet wlectionrees parmi les 1000 isnulations MURE d'irradiation
de combustibles MOXEUS. Ces cing simulations sont caractees par des composi-
tions isotopiques de combustibles neuf pesentant des Years plutonium et des en-
richissements er?®U similaires. La teneur en plutonium dans le combustible var,
guanta elle, de 0.3a 15,8%. Les valeurs des principalesc§iens e caces moyennes des
isotopes du plutonium et de l'uranium, au cebut du cycle, par ces cinq compositions
sont pesenees dans le tableal?.10

Des valeurs de sections e caces moyennes tes elewes mka le cas des eactions
239pu(n; ), 2*%Pu(n; ) et 2*'Pu(n;f) sont obserees pour la simulation pesentant une
tes faible teneur en plutonium. Ce prenonene est explige par la forme du spectre neu-
tronique normalise, au cebut du cycle, pour chacune des iog simulations consiceees.
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Table 2.10 { Valeurs des sections e caces moyennes (en barns), ebut de cycle,
pour cing compositions isotopiques de la banque de donrelOXEUS carackeriees
par des vecteurs plutonium et des enrichissements €U similaires mais des teneurs
en plutonium dans le combustible dierentes.

Wpy  22U(n; ) 2%U(n;f) 2°Pu(n;f) 2%Pu(n; ) 2*Pu(n;f)

0.003 0.97 64.8 161 197 170
0.036 0.86 25.4 55.5 63.8 62.2
0.080 0.83 15.0 28.4 34.1 34.7
0.127 0.82 11.7 19.7 24.8 26.2
0.158 0.82 11.2 17.5 23.8 24.5

Ces spectres sont pesenes sur la gure.14

2 0.006 T =
s F [— wp,=0.003 .
. 0005__ WPU = 0036 ..................................................................................................... __
- [— w,, =0.080 ]
0004:_. T WPU = 0 LT ,_:

~ | — W, =0.158 ]
0003:_ ................... -
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Figure 2.14 { Spectres neutroniques normalies, au cebut du cye] issus de cing
simulations MURE de compositions de combustibles MOXEUS pestant des enri-
chissements erf®U ainsi que des vecteurs plutonium similaires mais des temsien
plutonium dierentes.

Pour une teneur en plutonium tes faible, de I'ordre de 0.3%es depressions dans le
ux causees par les esonances des sections e caces desctions*°Pu(n; f ), 24°Pu(n; )
et 22'Pu(n;f) sont tes peu marqees. Ceci entrane donc des valeursedsections
e caces moyennes tes elewees. Ainsi, une forte variabik de ces sections e caces
moyennes sur la gamme de teneur en plutonium consiceee mala banque de donrees
MOXEUS (0Oa 16%) est obsenee. Les coneqguences de cette iadnilie sur la mocelisation
du combustible MOXEUS dans le code CLASS sont discuees dansdaction3.3.

D'autre part, le durcissement du spectre lea l'augmentdéion de la teneur en plu-
tonium dans le combustible MOXEUS neuf impacte egalement lesections e caces
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2.3 Recyclage du plutonium en REP

moyennes. Les valeurs, au cebut du cycle, des sections e@s moyennes de ssion et
de capture des actinides dans le combustible neuf sont repentes en fonction de la
teneur en plutonium dans le combustible neuf (w) sur les gures2.15et 2.16 Le cas

de la section e cace de capture dui?*’Puetant un peu dierent des autres sections
e caces moyennes consickees, il sera traie paenent.

235U(n,f)

1 1 1 1 1 1 1
0.02 0.04 0.06 0.08 0.1 0.12 0.14 0.16

WPu WPu

Wpy Wey

0.45 1 1 1 1 1 1 1
0 0,02 0.04 006 008 01 012 0.14 0.16 % ~0.02 0.04 0.06 0.08 0.1 0.12 0.14 0.16

Wpy Wey

2Am(n,f)

0 0,02 004 0.06 008 01 012 0.14 0.16
WPu

0 0,02 004006008 01 012 0.14 0.16
WPu

Figure 2.15 { Valeurs des sections e caces moyennes de ssion (enrbs) des acti-
nides du combustible MOXEUS neuf, au cebut du cycle, en fonan de la teneur en
plutonium dans le combustible MOXEUS neuf (&,).

Pour les autres sections e caces moyennes, un impact sinia de 'augmentation
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Figure 2.16 { Valeurs des sections e caces moyennes de capture dedirdades du
combustible MOXEUS neuf, au cebut du cycle, en fonction de laeineur en plutonium

dans le combustible MOXEUS neuf (w,).

de la teneur en plutonium dans le combustible est obsene.oBr des teneurs en plu-
tonium dans le combustible superieuresa 4%, il existe peueddispersion sur la valeur
des sections e caces moyennes. L'impact de la quantie delytonium sur le spectre
I'emporte donc sur l'impact potentiel de son isotopie ou déehrichissement en?**U

dans le combustible. Or, 'augmentation de la teneur en plahium dans le combustible
MOXEUS neuf a tendancea durcir le spectre. La part des neutr@appartenant au
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2.3 Recyclage du plutonium en REP

domaine rapide va donc augmenter alors que la part des neutsappartenant au do-
maine thermique va diminuer. Cet e et peut avoir tendance adiminuer ou augmenter
la valeur de la section e cace moyenne, selon la distributioenenergie de la section
e cace consiceee. La gure 2.17pesente, par exemple, les sections e caces moyennes
de ssion de 12%8U et du 2%°Pu, au cebut du cycle, en fonction de la part de la compo-
sante rapide du spectre de neutrons @@. Le durcissement du spectre aura tendance

239Pu(n’f)

Figure 2.17 { Valeurs des sections e caces moyennes de ssion &iU et du 2*°Pu, au
cebut du cycle, en fonction de la part de la composante rap&ddu spectre de neutrons

(RRr).

a faire augmenter la valeur de la section e cace moyennes dssion de I'2%8U, alors
qu'elle aura tendancea faire diminuer la section e cace mgenne de ssion du®*°Pu.
Cet e et se conrme, pour chacune des sections e caces moyees des gures2.15
et 2.16 en examinant les distributions enenergie des sections eaces pesentes en
annexeA. Pour les faibles teneurs plutonium, une certaine dispeosi des valeurs de
sections e caces moyennes peut étre obserwee. A nouveatiest I'enrichissement en
235U qui, impactant le spectre neutronique, fait varier les valurs des sections e caces
moyennes (voir gure2.13.

Les e ets peedents ne sont que partiellement obsenegour la section e cace
de capture du?*Pu. En e et, contrairement aux autres sections e caces moyenes
pesentes, il existe, dans ce cas, une forte dispersioe th valeur de la section e cace
moyenne en fonction de la teneur en plutonium dans le combilde. Une autre variable,
qui I'emporte sur l'impact de la teneur en plutonium ou de I'erichissement er?*>U
dans le combustible, est donc determinante pour expligude comportement de cette
section e cace moyenne. Cette variable, mise enevidencausla gure 2.19 est la
proportion de 2*?Pu dans le vecteur plutonium (%«p,). Cette proportion varie de 1.5
a 35% (voir tableau 2.6).

En e et, la section e cace moyenne de capture dd*?Pu est plus impacee par l'aug-
mentation de la proportion de?*?Pu dans le plutonium, et donc par I'augmentation de
l'auto-protection du 24?Pu, que par I'e et de 'augmentation de la teneur en plutonim
dans le combustible. Ceci s'explique en identi ant le domaé en energie du spectre
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Figure 2.18{Valeurs de la section e cace moyenne de capture dé?Pu en fonction de
la teneur en plutonium dans le combustible MOXEUS neuf (w). Un jeu de couleur met
enevidence la proportion de?*?Pu dans le vecteur plutonium (Xp,) du combustible
MOXEUS neuf.

neutronique dans lequel 1*?Pu est le plus capturant. La gure2.19repesente le pro-
duit de la section e cace de capture dw*?Pu avec le spectre des neutrons (E) ( E)),

en cebut de cycle. Des calculs MCNP, a t=0, de deux combusties UOX enrichisa
3.1% et 5.3% et de deux combustibles MOXEUS avec une teneur entphium de 4%
et 8% et un enrichissement ef®U de 1.3% sont consickes.

Le produit (E) ( E) permet de mettre enevidence le domaine du spectre al le
taux de capture du?*?Pu, en cebut de cycle, est le pluselew. La gure2.19 montre
gue, quel que soit le type de combustible et son isotopie,s&entiel des captures du
242py ont lieu au niveau de la esonancea 3 eV de la section e aze de capture du
242py (voir gure A.7). Or, la teneur en plutonium et I'enrichissement erf®*U dans le
combustible neuf impactent principalement la bosse therpie du spectre de neutrons.
Cette esonance est sittee en dehors de cette zone. Par ten 'augmentation de la
proportion de ?*?Pu dans le vecteur plutonium qui, par autoprotection, induiune plus
forte cepression dans le ux de neutronsa 3 eV impacte dirgtement la valeur de la
section e cace moyenne de capture, en cebut de cycle. Aingiteneur plutonium dans
le combustible neuf e, plus la proportion de?*?Pu dans le vecteur plutonium du
combustible neuf est faible, plus la section e cace moyennde capture du?*?Pu, en
ebut de cycle, seraeleee.
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Figure 2.19 { Produit de la section e cace de capture dw?*’Pu avec le spectre des
neutrons ( (E) ( E)), en cebut de cycle, issu d'un calcul MCNP pour deux combus-
tibles UOX enrichisa 3.1% et 5.3% et deux combustibles MOXEUSvac une teneur
en plutonium de 4% et 8% et un enrichissement &°U de 1.3%.

2.3.3.5 E ets de l'isotopie sur le coe cient de multiplication

Compte-tenu du fort impact de l'isotopie du combustible MOXEJS sur le spectre
neutronique, son impact sur la valeuk; au cebut du cycle, ainsi que sur sonevolution
n'est pas triviale. La gure 2.20pesente levolution au cours du temps duk; pour les
1000 simulations MURE devolution de combustibles MOXEUS. Cige gure met en
evidence la large gamme de valeurs dky , au cebut du cycle, (de 0.7a 1.4), ainsi que
la varee devolutions possibles du k; , au cours du temps, qui peuvent &tre obsenees.

La gure 2.21pesente les valeurs, au cebut du cycle, dk; en fonction de la somme
des proportions de?*°Pu et ?*'Pu (Xzzepys 21p,) €t la SOMmMe des proportions dé&*°Pu
et 242Pu (Xze0pys 242py) dans le vecteur plutonium, ainsi qu'en fonction de la proption
d'2®U dans le combustible (X%s), pour les 1000 simulations MURE devolution de
combustibles MOXEUS. Dans les sections peedentes, le fampact de la teneur en
plutonium dans le combustible sur les paranetres neutrogues aet mis enevidence.
Les valeurs duk; (t = 0) sont donc distinglees selon que la teneur en plutoniumashs
le combustible soit faible (w, < 0:04) ou forte (W, > 0:04).

Cette distinction permet d'observer la contribution deséments ssiles, d'une part
et celle desekments absorbants d'autre part. Pour des ftes teneurs en plutonium
dans le combustible MOXEUS neuf (w, > 0:04), I'e et de la pesence en abondance
debments ssiles (2*°Pu et ?*'Pu) et de la faible proportion debments absorbants
(**Pu et ?*?Pu) dans le plutonium, sur l'augmentation duk,; (t = 0) est mis en
evidence. L'impact de I'abondance d*°U dans le combustible MOXEUS est moins
nette. Bien qu'en moyenne, elle tendea augmenter la valewu k; (t = 0), une forte
dispersion de cette distribution est visible. Dans ce cas tontribution du plutonium,
pesent en quantieegale voire sugerieurea l'uranium, est peponcerante. A contrario,
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Figure 2.20 { Evolution du k; en fonction du temps pour les 1000 calculs devolution
MURE de combustibles MOXEUS.
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Figure 2.21 { Valeurs duk; (t = 0) en fonction de la somme des proportions de
239py et 2Y1Pu (Xasepys 241py) @iNSi que la somme des proportions d&°Pu et 24?Pu
(X210pys 242p,) dans le vecteur plutonium et la proportion d#3°U dans le combustible
(Xzssy). Les compositionsa faible teneur en plutonium (w, < 0:04) et forte teneur en
plutonium (wp, > 0:04) dans le combustible sont pesentes spaement.
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2.3 Recyclage du plutonium en REP

pour de faibles teneurs en plutonium dans le combustible MOXEU®uf, I'abondance
d'2%U dans le combustible impacte bien plus clairement I'augmgation du k, (t = 0).

Conclusion du chapitre

Ce chapitre est cedea la pesentation des concepts prcipaux de physique et de
mocklisation des eacteurs sur lesquels s'appuient cetetude. Dans ce travail, de nom-
breux calculs devolution d'un combustible sous irradiabbn en eacteur sont e ectles
avec le code MURE, bas sur le code MCNP. Les principaux aspedu cycle du com-
bustible nuckaire ontegalement et abordes. Le fondionnement et levolution d'un
cycle du combustible nuckaire sont moctliees par des dils de simulation, comme le
code CLASS.

Dans ce travail, c'est levolution du cycle du combustiblenuckaire frarcais qui est
consicee. Le contexte qui entoure levolution du cycle depuis sa mise en place est
complexe. Les cecisions sont guickes par des contraintgsi peuvent étre de nature
technique, economique ou encore politique. C'est le cas ¢tk gestion du plutonium.
Son utilisation,a terme, dans des eacteursa neutronsapides est, aujourd'hui, remise
en question. A n de limiter ou eduire son inventaire en cya, des stratgies alterna-
tives de multi-recyclage du plutonium dans les REP sont praees. Les limitations au
multi-recyclage du plutonium dans le combustible MOX actdeanenea la conception
de nouveaux combustibles cedes. Dans ce travail, le corabtible MOXEUS (MOX sur
support d'uranium enrichi) aee choisi. L'inegration de la mocklisation de ce combus-
tible dans le code CLASS sera pesenee dans le chapitBeDes simulations dynamiques
d'inegration du multi-recyclage du plutonium dans les REP d'un parc, via l'utilisation
du combustible MOXEUS seront pesentes dans les chapitreset 5.
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Letude de lI'impact de l'inegration du multi-recyclage du plutonium dans le com-
bustible MOXEUS, dans les REP d'un parcelectronuckaire pesentee ici, repose sur
des simulations dynamiques du parc en transition. Ces simatibns, qui seront expli-
ciees dans le chapitre4, ontek ealiees avec le code CLASS. Garantir la faisabie de
ces calculs a recessit le ceveloppement de certainsalents dans le code. Lesetapes de
fabrication et d'irradiation du combustible MOXEUS pour les REP y ont notamment
et inegees. Le but de ce chapitre est de pesenter lensemble de ces ceveloppements.

Dans la section3.1 de ce chapitre, les principes du fonctionnement du code CLASS
ainsi que les dierents ceveloppements qui ontek ealies dans le code, dans le cadre de
ce travail, sont introduits. Ensuite, la simulation avec CIASS d'un parcelectronuckaire
francais ealiste, qui constituera le point de cepart des simulations ealisees dans le cha-
pitre 4, est pesenee dans la sectior8.2 Finalement, dans la sectiorB8.3, l'inegration
dans le code CLASS de la gestion du combustible MOXEUS sera dite.
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3.1 L'outil de simulation CLASS

CLASS (Core Library for Advanced Scenario Simulation)36] est un outil de si-
mulation dynamique du cycle du combustible nuckaire cotisle d'un ensemble de
librairies edigges en C++. Il est ceveloppe depuis 2011 au laboratoire Subatech de
Nantes, en collaboration avec I''PN d'Orsay, le LPSC® de Grenoble et le LNC' de
I'lRSN °.

3.1.1 Description grerale

Le code CLASS moctlise des parcselectronuckaires coneples dont la con guration
peutevoluer au cours du temps. Au sein de ces parcs, il caledevolution isotopique
de l'inventaire en matere a chaque instant, et dans chaqge unie (usines, eacteurs,
piscines de refroidissement, stocks, ...). Le sclema de ¢aure 3.1illustre le principe
d'un cycle du combustible electronuckaire simue avedCLASS.

Figure 3.1 { Scltema de principe d'un cycle du combustible electnauckaire simue
avec CLASS.

Le scltema de la gure 3.1 met enevidence les dierents processusa prendre en
compte pour mocktliser levolution de l'inventaire en matre (fabrication et irradiation
du combustible, cecroissance radioactive, ...) ainsi ques dierents ux de materes
qui transitent entre les unies (combustible neuf, combutble use, materes valorisables,
techets, ...).

Laboratoire de physique subatomique et des technologies assocees
Institut de Physique Nuckaire

Laboratoire de Physique Subatomique et de Cosmologie

Laboratoire de recherche et de ceveloppement en Neutronique du Cye
Institut de Radioprotection et de Stret Nuckaire

arwbdE
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3.1 L'outil de simulation CLASS

3.1.1.1 D& nition des unies

Le premier aspect de la simulation dynamique du cycle avec B8S consiste a
e nir les dierentes unies du parc ainsi que les liens qui existent entre elles. Dans
le code CLASS, chaque type d'unie est cecrite par une librigie edigge en C++.
Cette librairie ce nit les paranetres caraceristique s de l'unie, comme par exemple
son temps de cycle. Elle gere les dierentes operations ealiser sur le combustible au
sein de l'unie consiceee (fabrication, eparation chimique,...) et doit assurer le transit
des ux de materes jusqua l'unie voisine qui lui est rattactee. Actuellement, il existe
cing unies ¢ nies dans le code CLASS : l'usine de fabricabn, le eacteur, la piscine
de refroidissement, l'usine de ®paration et le stock. Lableau3.1rassemble I'ensemble
des paranetres caraceristiques assocesa chaque ugi

Table 3.1 { Parametres caraceristiques des unies existants dans le code CLASS.

Unie Paranetres

Usine de fabrication Duee de la fabrication, Strakgie degestion des stocks,
Maeriauxa utiliser

Reacteur Type de eacteur et de combustible, Burn-up,
Masse de noyaux lourds, Puissance, Facteur de charge,
Date de cemarrage, Duee d'operation

Piscine Duee du refroidissement

Usine de sparation E cacie de sparation, Date de cemarrage de la sparation
Ebkmentsa sparer

Stock -

Ces dierentes unies interagissent suivant un processsiassez gererique. A compter
de sa date de cemarrage et jusqua la n de sa duee d'opeation, le eacteur sollicite
l'usine de fabrication avant chaque nouveau chargement polwi construire un com-
bustible. Celui-ci doit étre conforme aux paranetres caceristiques du eacteur (cf
tableau 3.1). Le combustible neuf est alors soumisa sa cecroissancart l'usine durant
le temps recessairea sa fabrication. Ensuite, le combubte est irrade en eacteur du-
rant son temps de cycle. Puis, le eacteur se cecharge dalaspiscine de refroidissement
al le combustible use sera refroidi durant le temps de refidissement caraceristique de
la piscine. La piscine peut alors cecharger le combustibtefroidi dans une autre piscine,
un stock ou encore dans une usine de fparation qui epasdes dierents matriaux
(suivant son e cacie de sparation). Finalement, toutes les materes nissent leur
itireraire dans un stock. Ce type d'unie constitue toujours le dernier maillon du cycle
et les materes peuvent donc y esider pour une duee inénie et y etre pelewes par
d'autres unies. Le stock n'est ce ni par aucun paramnetre caraceristique.

3.1.1.2 Evolution des inventaires en matéere

Dans lI'ensemble de la simulation, les ux de materes sontt@cles sous la forme
de vecteurs isotopiques. Dans ces vecteurs, chaque noyatdesigre par un objet
appek ZAl contenant : le nunmero atomique Z du noyau, sa massatomique A, son
etat isonerique | ainsi que la quantie de noyaux de ce tyge pesente dans la matere
consiceee. Cette mise sous forme vectorielle permet dmtiser facilement des operations
vectorielles et matricielles sur les ux de materesa trater. De plus, sous cette forme,
une méme unie peut gerer simultarement plusieurs ux de materes qui pourront &tre
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dierences les uns des autres. C'est le cas, par exemplde la piscine de refroidissement
qui peut contenir plusieurs vecteurs isotopiquesa dieents stades du refroidissement.
De méme, dans les stocks, les vecteurs isotopiques sonerdinces selon leur instant
d'arrivee. Cette structure en empilement de vecteurs isopiques permet, notamment,
de les trier facilement selon une strakgie de gestion detosks (cf section2.2.1.3 lors
de la fabrication du combustible.

Au sein des unies du cycle, la composition isotopique des xude materes est
ameree a evoluer selon 4 processus : la fabrication et dfadiation du combustible,
la ®paration chimique et la decroissance radioactive. és deux premiers processus
sont propres au eacteur et reevent d'une probematique complexe dont la esolution
constitue le c ur de la simulation. lls seront cetailes d ans la suite de ce chapitre
(sections3.1.2et 3.1.3.

Lors de letape de la sparation chimique, le ux de matere consicee sera simple-
ment £pae en plusieurs autres ux ou vecteurs isotopiges selon les instructions de
paration. L'e cacie de paration est ensuite appliquee comme un coe cient sur
la quantie de chaque type de noyaux. Les noyaux non spas ou perdus lors de la
$paration sont nalement envoyes dans l'objet "Dechets". L'objet "Dechets" est un
stock.

En ce qui concerne le processus de cecroissance radioagtiyui est pris en compte
dans toutes les unies hors ux, il est traie en utilisant une banque de donrees
epertoriant levolution de la cha™me de cesinegrat ion de pes de 4000 noyaux d'inerét
entre 1 seconde et 300 millions d'anrees sur uneechelle @enps en progression expo-
nentielle.

Table 3.2 { Extrait de I'entee de la banque de donrees de cecraisance du*Pu.

Temps (s) O 110 . 110 . 110 . 110“% .. 1 10°
241py 1 0.999985 .. 0.858532 .. 20’ .. O . 0
241Am 0O .. 15 10°% .. 0.141097 .. 0.622636 .. O . 0
2Np 0O .. 610%* .. 0.000371 .. 0.377344 .. 0.358377 .. O
233pg 0 2102 . 110Y% . 1108% . 1108% . O

233y 0 210%Y .. 110 . 2105 .. 0.028813 .. O
229Th 0 4 10 . 410% . 910° . 0001333 . O
209B; O .. 0 . 2101 . 6 10 . 0.611477 . 1

Le tableau 3.2 illustre I'entee de la banque de donrees cedee a levolution de
la cha™me de desinegration du ?*Pu. Tous les noyaux descendant dé*'Pu y sont
epertores. La quantie de chaque isotope y est exprinee en proportion molaire du
nombre de noyaux total. Chaque entee de cette banque de dees est le esultat d'un
calcul MURE devolution, pendant 300 millions d'anrees dune splere ne contenant
gue le noyau consicee. Comme le calcul est eali® horaux de neutrons, les noyaux
ne sont soumis qua leur propre cecroissance.
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Au cours d'une simulation ealiee avec le code CLASS, lorsg que le processus
de cecroissance radioactive est appligltea un vecteur egopique, chaque noyau pesent
dans ce vecteurevolue, durant le temps demance, confoementa I'entee lui corres-
pondant dans la banque de donrees. Gracea |I'utilisatiord'une echelle temporelle en
progression exponentielle, une pecisiona la secondeeprest obtenue sur levolution
des noyaux. Par exemple, pour obtenir levolution d'un norhare initial de noyaux de
type A, N, pendant 123 secondes, I'entee de la banque de donreesrespondanta
la chame de cecroissance du noyau de typ& apes 100 secondes de decroissance est
®lectionree. Chaque type de noyaux pesent apes 100esondesevolue ensuite, selon
sa propre cha™me de cecroissance, pendant 2 fois 10 se@mduis 3 fois une seconde.
Les esultats obtenus sont ensuite additionres.

3.1.1.3 Progression de la simulation avec le code CLASS

Chaque simulation dynamique du cycle ealie avec le cedCLASS recessite la
edaction d'un code en C++ par l'utilisateur. Ce code doit cntenir les informations
de base concernant la simulationa ealiser (date de cebi date de n, pas en temps).
Chaque unie du cycle, ainsi que les liens qui l'unit aux aues, doiventegalement y
@tre ck nis. Ensuite, I'execution de la simulation par le code CLASS cebute par la
construction du vecteur temps. Ce vecteur temps doit contantous les temps ai une
operation sur les ux de materes doit etre ealiee.

Le processus de construction de ce vecteur est schematisur le gure 3.2 pour un
exemple de parc electronuckaire simple. Ce parc eleabnuckaire est compos d'une
usine de fabrication, caraceriee par un temps de fabration t;, d'un eacteur, ca-
raceriee par un temps de cycletg, d'une piscine, caracerisee par un temps de re-
froidissement,tp et d'un stock. Levolution de ce parc sera moctlise ente les temps
de cebut et de n de la simulation, T; et T;. Le sctema @) de la gure 3.2 pesente
le cetail de la juxtaposition des dierents temps auxquebk des operations doivent étre
e ectees. Le vecteur temps nal obtenu est quanta lui presene sur le sckema i) de
la gure 3.2

La construction du vecteur temps cebute toujours par l'ideti cation des instants
de chargement/cechargement du combustible du eacteur & sa date de cemarrage
jusqua sa date d'arrét. Ces temps sont ensuite ineeslans le vecteur temps. Dans
cet exemple, l'instant correspondant au cemarrage du eaeur est appek Tp. Avant
chaque chargement de combustible, l'instant correspondaau cebut de la fabrica-
tion du combustible (soit l'instant du chargement auquel dsretranche la duee de
la fabrication) est aussi ajoue au vecteur. De méme, aps chaque dechargement de
combustible, l'instant correspondanta l'arrivee du conbustible use dans la piscine de
refroidissement est inee dans le vecteur. Puis c'estitistant ai le combustible refroidi
transite de la piscine au stock (soit l'instant d'arrivee du combustible en piscine auquel
est ajouk le temps de refroidissement) qui est inee das le vecteur. Ce processus est
eiee autant de fois qu'il y a de eacteurs dans le parc consicee. En n, le dernier type
d'instanta ajouter au vecteur temps correspond aux tempsudes donrees devolution
du parc sont enregistees dans le chier de sortie de la sidation. L'intervalle entre
deux enregistrements est cesigre par la variablg= sur le screma de la gure3.2 Cette
fequence d'enregistrement est »ee au pealable de laisnulation par I'utilisateur.

Finalement, ce vecteur temps sert de trame a I'execution deéa simulation dyna-
mique. A partir du cemarrage de la simulation, le code bouel sur chaque instant
pesent dans le vecteur pour ealiser les operations ragjses. Le processus de construc-
tion de ce vecteur en fait un objet assez robuste. Cependaiitest ¢ggea sonetat en
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Figure 3.2 { Construction du vecteur temps, entre les temps de celet de n de
la simulation, T; et T;, pour un parcelectronuckaire simple compos d'une usie de
fabrication, avec un temps de fabricatiort; , d'un eacteur, cemarranta l'instant Tp
et ayant un temps de cycldgr, d'une piscine, avec un temps de refroidissemetit et
d'un stock. L'intervalle entre deux enregistrements estakigre par la variabletg .

amont de la simulation et ne peut s'adapter auxewenementsurvenant au cours de la
simulation. Les ecents projets de ceveloppement du codELASS vont dans le sens de
rendre ce vecteur dynamique au cours de la simulation.

3.1.2 Inegration de la physique des eacteurs dans l'outil
CLASS

Dans le code CLASS, les oferations e ectiwees sur I'objeeacteur constitue le c ur
de la simulation. Le eacteur concentre des processus plyses complexes qui inter-
viennent lors de levolution isotopique du combustible nakaire sous irradiation. Un
traitement ckle de ces processus est donc indispensableyr garantir une mocelisation
able de levolution isotopique du combustible nuckairea lechelle du cycle.

3.1.2.1 Probématique de la moaklisation

Lorsqu'il s'agit de mockliser levolution du combustible nuckaire en eacteur, deux
grandes etapes sonta prendre en compte. Tout d'abord, unomnbustible doit &tre
construit.

L'approche la plus simple est de construire le combustibleeaf selon une "recette”
ce nie en amont de la simulation. Dans ce cas, les teneurs slelierents maeriauxa
inerer dans le combustible neuf sont »es incependammnt de l'isotopie de la matere
ssile disponible dans les stocks. Aucune optimisation nes ectiee.

La seconde approche utilisee dans CLASS est de construire aambustible neuf,
tel que la meilleure utilisation de la matere ssile dispmible soit faite. La quantie
de matere ssile in®eee dans le combustible neuf est dac ajuste pour satisfaire les
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exigences du eacteur.

Dans le cas des REP, le criere de conformie du combustibh charger s'exprime en
termes du burn-upa atteindre. Autrement dit, l'irradiatio n en eacteur de la matere
ssile pesente dans le combustible doit permettre de pradre une quantie totale
denergie par tonne de noyaux lourds impose a priori. Le lrn-up du eacteur s'ex-
prime en fonction de la puissance speci que du eacteur etle son temps de cycle.
Comme la masse de noyaux lourds ainsi que la puissance duckearr sont imposes,
le temps de cycle du eacteur s'adapte an que le burn-up regs soit atteint. Ce-
pendant, I'empoissonnement du combustible par les prodside ssion, entrane une
cecroissance du coe cient de multiplication in ni au cours du cycle §]. La matere s-
sile du combustible doit doncegalement assurer la critieidu eacteur sur I'ensemble
de la duee du cycle. Le criere nal que doit remplir le conbustible sera donc impos
sur levolution au cours de l'irradiation du coe cient de multiplication.

En ce qui concerne les RNR, la duee d'irradiation du combugtle n'est pas aussi
eterminante puisque celle-ci n'induit pas forement ure diminution de la eactivie.
Il est possible de trouver une con guration du combustible grmettant d'obtenir une
eactivie stable sur 'ensemble du cycle. De grandes valrs de burn-up peuvent alors
etre imposes ( 100 GWj/t) sans contraintes sur la matere ssile pesentedans le
combustible. Dans I'hypotlese d'une eactivie stable, le criere que doit remplir le
combustible concerne donc la criticie en cebut du cycle.

Finalement, pour ces deux types de eacteurs, le criere @qule combustible doit
remplir est impo< par la eactivie. Comme la masse de ngaux lourds et la puissance
du eacteur sont >ees, le seul dege de libere permettant d'ajuster la eactivie est
la composition isotopique du combustible neuf, et notammeme la matere ssile.
Cependant, dans une simulation dynamique, la compositiosatopique de la matere
ssile disponible a un instant pecis n'est pas connue a gori. En e et, dans le cas
d'un combustible recyck, par exemple le MOX, le plutonium tponible peut provenir
de dierents UOX uses irrades et refroidis plus ou moins longtemps. Sa composition
isotopique va donc etre amereea changer au cours de la silation. De plus, comme
la matere ssile disponible doit etre utilie selon ure stratgie de gestion des stocks
donree (cf section2.2.1.3, une variation de la quantie de matere ssile pelevee des
stocks entrame une modi cation de l'isotopie. Le process d'ajustement de la quantie
de matere ssile recessite alors plusieurs ierationgpour converger vers la construction
d'un combustible conforme.

La seconde probematique leea la mocklisation du comlstible en eacteur concerne
levolution isotopique du combustible sous irradiation.Dans ce casegalement, le fait
gue la composition isotopique du combustible a irradier nsoit pas connue en amont
de la simulation, induit de calculer,a chaque chargement'an nouveau combustible,
levolution de sa composition isotopique au cours de l'iadiation.

Le sctema de la gure3.3syntletise les deux probkematiques expliciees ci-desus. A
chaque nouveau chargement de combustible, plusieurs &ions doivent étre e ectiees
a n de construire un combustible assurant la criticie du eacteur durant le cycle et de
calculer sonevolution sous irradiation. Chacun de ces tssrecessiterait alors un calcul
coupk transportevolution.

Dans le processus de ceveloppement du code CLASS, l'accenpeciement ee
mis sur la eduction du temps d'execution. Le choix a doncet fait de construire
des estimateurs calculant levolution de la eactivie ainsi que des sections e caces
moyennes au cours du temps pour chaque composition isotamqde combustible a
charger.
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Figure 3.3 {Synthese de la probematique de moctlisation du corbustible en eacteur.

3.1.2.2 Elaboration d'une banque de donrees eacteur

Dans le code CLASS, la construction des estimateurs neutrques est base sur
lelaboration d'une banque de donrees regroupant les sultats d'un grand nombre
de calculs coupks transportevolution. Ceci revient nalementa regrouper les e orts
de calculs en amont de l'utilisation du code CLASS. Cette bang de donrees est
constittee une fois pour toutes, tout comme les estimatesiqui lui sont assoces assu-
rant ainsi, a posteriori, une execution rapide de CLASS.

De manere gererale, la construction d'estimateursa partir d'une banque de donrees
les rend pedictifs sur un espace de valeurs des paranmesré'entee donre, correspon-
danta celui de la banque de donrees utilise. Dans notreas, les paranetres d'entee
correspondenta la composition isotopique du combustibleeuf. Avant de construire
cette banque de donrees, I'espace des compositions isaqopes de combustible neuf qui
peuvent etre rencontees par les pedicteurs doit étraktermire peciement. Cet es-
pace isotopique est ¢k ni par les proportions minimales enaximales de chaque isotope
dans la composition isotopique du combustible neuf. Seloa type de combustible et
de eacteur consicee, l'isotopie initiale du combustble peut étre tes dierente. Ainsi,
un espace isotopique repesentatif doit €tre e ni pourchaque type de eacteur et de
combustible. De méme, dierentes banques de donrees etegicteurs assoces seront
construits pour chacun de ces types de eacteur et de comibibre.

La e nition de I'espace isotopique est une etape cklicée. En e et, ceterminer a
priori les compositions isotopiques initiales d'un type deombustible qui seront ren-
contees dans le cadre des simulations dynamiques du cydawerent di cile, dans
la mesure ai ce sont peciement les esultats de cellesi qui permettent detudier la
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physique leea I'utilisation de ce type de combustible. la cetermination de I'espace iso-
topique le plus cele possible est souvent ealiee de maere ierative. Les pedicteurs
construits sur un premier espace, estinme au cepart, sonttiises dans un grand nombre
de simulations dynamiques. A chaque chargement, la comgasi initiale du combus-
tible est enregistee. Cela permet de contrbler si cetteomposition se situe ou nona
l'inerieur de l'espace et ainsi le cas ecleant elargir I'espace isotopique dans le cadre
d'une prochaineetape de construction de pedicteurs.

Suivant ce principe, des pedicteurs ontee construitspour les combustibles de REP
et RNR couramment utilises dans CLASS. Il s'agit des combudiies UOX, MOX [3§] et
MOX inegrant de I'americium (MOXAm) [ 42] pour les REP, et un combustible MOX
pour les RNR B0|[67]. Le tableau 3.3 pesente leurs espaces isotopiques contraints
par les proportions molaires minimales et maximales de3fU et, quant il y a lieu,
du plutonium (wp,) ainsi que de chaque isotope du plutonium (Pu et Am) dans le
vecteur plutonium. Un pedicteur de eactivie, d'un com bustiblea base de plutonium
et d'actinides mineurs pour les eacteurs sous-critiquepiloes par acekrateurs, a
egalementet construit [ 41].

Table 3.3 { Proportions molaires minimales et maximales du plutanm (wp,) et de
I'2%5U dans le combustible neuf ainsi que de chaque isotope du pioium (Pu et Am)
dans le vecteur plutonium du combustible neuf pour des coméiibles REP et RNR
moctlies actuellement dans le code CLASS.

REP UOX | REP MOX | REP MOXAm | RNR MOX

min - max | min  max | min max min  max

235y 0.02 0.06| 0.2 0.4 | 0.25 0.25 0.2 04

Wpy - - 4 16 6 17 12 22

238py - - 0.3 75| 05 8 03 75

23%py - - 30 80 | 20 80 24 92

240py - - 10 30 | 13 28 11 45

241py - - 5 20 0 12 1.8 20

242py - - 1.5 20 3 14 1.2 28
241Am - - - - 0 12 - -
242 Am - - - - 0 0.1 - -
243Am - - - - 0 4 - -

Pour les combustibles ealistes et utiliesa lechelk industrielle, tels que les com-
bustible REP UOX et REP MOX, la ¢k nition de l'espace isotopique s'appuie sur
les compositions isotopiques couramment rencontees data ealie. Pour les com-
bustibles conceptuels, tels que les combustibles REP MOXeavanericium ou encore
RNR MOX, des hypotleses sontemises sur l'origine du plutomim utilie (plutonium
issu de l'irradiation de REP UOX, REP MOX, REP MOXAm, RNR MOX, ...), sur
le nombre de recyclages eali®es avec ce plutonium, suslburn-ups de dechargement
des pe@dents recyclages ou encore sur le temps de redissement entre les recyclages.

La deuxeme etape consiste en la construction d'une bangude donrees. Cette
banque de donrees rassemble levolution de la eactidtet des sections e caces moyennes
au cours du temps pour un grand nombre de compositions isoigpes de combustible
neuf inclues dans l'espace isotopique. Ces compositionstapiques sont construites
par unechantillonnage pseudo-akatoire dans l'espacsatopique, suivant la methode
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du LHS [66] (cf section2.3.3.]). Un des isotopes, choisi au pealable, sert de tampon de
sorte que la somme des proportions des isotopes soitegale. De manerea prendre en
compte la decroissance des isotopes dans le combustiblegahi la phase de refroidis-
sement ou de fabrication, une duee de decroissance egi@ement tiee akatoirement.
Pendant cette duee, le combustible neuf verra sa propodn en?*Pu cecrotre et sa
proportion en 2**Am augmenter.

La constitution de cette banque de donrees repose ensuitarde calcul coupé
transportevolution de chaque composition isotopique decombustible neuf. Compte-
tenu du temps de calcul accessible et de la complexie de lanslation, ces calculs
peuvent di cilement étre e ectiesa lechelle du cur ¢ omplet. Dans le cas des REP,
ce sont des calculsa lechelle de I'assemblage, sur le eipe des calculs decrits dans la
section2.3.3.2 qui sont ealiges. Pour ce qui est des RNR, les calculs soealiss pour
un douzeme de ¢ ur homogene d'un concept de RNR de ekrence : 'TESFR (European
Sodium Fast Reactor) 7] [69].

3.1.2.3 Pediction bage sur les eseaux de neurones

La pediction des paranetres neutroniques au cours du teps, en fonction de la
composition isotopique du combustible neuf peut étre dizee via divers outils. Dans
d'autres codes de simulation dynamiques du cycle, des egsions polynomiales2f],
des librairies pe-calcukes §1, 69, 63, 70] ou encore des estimateurs plus complexes,
tels que les eseaux de neuroneg]], sont couramment utilises.

Initialement dans le code CLASS, la gestion du combustible FEMOX s'appuyait
sur une librairie peetablie pour la pediction des sedions e caces moyennes et sur
une egression polynomiale pour le calcul du burn-up maxiah [37]. Actuellement, les
pedicteurs construits sont bases sur des Perceptrons MiiCouche (PMC) [72, 73], un
type de eseaux de neurones.

Fonctionnement d'un perceptron multicouche

Cet outil de egression dont le fonctionnement est inspé du traitement de l'infor-
mation entre les neurones biologiques, permet de calculenileur d'une observable de
sortiea partir d'un jeu de paranetres d'entee. Le percgtron multicouche est compose
d'une succession de couches inter-conneckes, chacunastitee d'un certain nombre
de neurones. Le sctema de la gur@&.4 illustre I'architecture d'un perceptron multi-
couche constitte d'une couche d'entee, d'une couche dae (ou couche de calcul) et
d'une couche de sortie. La couche d'entee contient les eairs du jeu de paranetre
d'entee (X, et X;). La couche de sortie contient, quanta elle, la valeur dedbservable
de sortie rechercree ).

Chaque neurone, parmilesNy neurones de la couchle, transmeta chaque neurone
j, parmi lesNy.; neurones de la couchk + 1, sa sortiey* ponceee par le poidswi'j‘.
Formellement, la sortieyj"+l du neuronej de la couche de calcuk + 1 est fonction de
la somme ponceee des sortiegk desNy neurones de la couchk gquation 3.1).

Wk
yrt o= fwg Wiy (3.1)
i=1
La fonctionf est appeke fonction d'activation. C'est cette fonction gi permet d'in-
troduire de la non-lirearie dans le calcul de I'observale de sortie. A noteregalement,
dans cetteequation, la pesence du pararretreng correspondant au poids de la liaison
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Figure 3.4 { Architecture d'un perceptron multicouchea une coucheactlee.

entre un neurone sgeci que de la couchk appek biais et le neurong de la couchek+1.
L'ajout d'un neurone biaisa chaque couche permet, le casecleant, une translationed
la eponse de la fonction d'activation.

La construction d'un perceptron multicouche repose sur leetérmination du jeu
de poidswi'f qgui permettra d'obtenir la meilleure pediction de I'obsavable de sortie
du eseau. L'ajustement de ces poids est eali®e durantne phase d'apprentissage (ou
phase d'entranement). Durant cette phase, une banque demtees constittee d'un
ensemble devenements comprenant les valeurs des paratres d'entee, X; ainsi que
la valeur de sortie assocee’ est pesent au eseau de neurones. Cette banque de
donrees doit etre repesentative de l'espace des valeaudes paranetres d'entee que
le eseau de neurones pourra rencontrer lors de son utilism. Ainsi le eseau devient
pedictif sur I'espace ¢ ni lors de son apprentissage.

Durant la phase d'entramement, il s'agit d'ajuster la valer des poidswi'j‘ an de
minimiser la dierence entre la valeur de sortie exactey et la valeur reconstruite par
le eseau ¥ pour chaque exenement de la banque de donrees. La nethedla plus
commurement utiliee pour ajuster les poids du eseau ¢xelle de la etropopagation
des erreurs T3]. Suivant cette nethode,a la premere ieration =1, un jeu de poids
(wi'}) akatoire est utili. Ensuite, il s'agit de calculer la bnction d'erreur E mesurant
I'accord entre les valeurs eelles et calcukes pour chagevenement| du jeu de donrees
d'apprentissage regroupani exenements. L'expression deE est decrite par lequation
3.2 au Y, est la valeur de I'observable de sortie exacte assoceeadnement | de la
banque de donrees, e la valeur calcuke par le eseau.

63



Chapitre 3 Description, ceveloppement et application de'dutil de simulation
CLASS

hd
€) =" E =" M W (3.2)
1=1 =1
Il convient alors de trouver le jeu de poids minimisant la vaur de la fonction
d'erreur. Dans ce but, la methode commurement appligeesst celle de la descente du
gradient. A chaque ieration , apes traitement de chagueewenement par le eseau, &
poids sont ajuses d'une petite distance (Wi'j‘) . L'expression de ( Wi'j‘) est donree
par lequation 3.3 au  est un eel positif appek taux d'apprentissage.

X @F

k
1=1 Qw;; )
Le nouveau jeu de poids est alors calcuk selon lequatioB.4. Ce processus est

eiee jusqua ce que la valeur de la fonction d'erreur se stabilise en dessous d'un seuil
»e par l'utilisateur.

(w) = ( ) (3.3)

(W) w1 = (wE) +( wh) (3.4)

D'autres nmethodes permettent I'ajustement de la valeur depoids. Nous retiendrons
plus speci quement la methode BFGS (Broyden-Fletcher-Gddfarb- Shannon)[4, 75,
76, 77). Cette methode, plus complexe que la peedente, ajod un dege suppementaire
de pecision en faisant interveniregalement les ceriees secondes de l'erreur. Son fonc-
tionnement est explicie dans [/§].

Applicationa la pediction de paranetres neutroniques

Dans CLASS, la pediction de levolution de la eactivite ainsi que des sections
e caces moyennes au cours du temps en fonction de la compasit isotopique du
combustible neuf, est assuee par des PMC construitsa lde de I'outil TMVA (Tool-
kit for Multivariate Data Analysis with ROOT) [ 78] disponible sur I'environnement
ROOT [79]. Cette application a pour vocation de fournir des outils delassi cation et
de egression. De nombreuses nethodes gererales d'dgae statistique sont propoees
(maximum de vraisemblance, nethode des proches voisins) ainsi que des outils plus
speci ques (arbres de cecisions, eseaux de neurones,).

Le processus de construction des PMC passe par l'optimisatide leurs paranetres
caraceristiques, tels que le nombre de couches cacteds,nombre de neurones par
couche cactlee, et le type de fonction d'activation. La vale optimale de ces paranetres
est elle aussi cetermiree par ieration an d'obtenir le eseau le plus pecis possible.
L'optimisation de ces paranetres sera expliciee dans leas de la construction du
pedicteur de eactivie cede au combustible MOXEUS, d ans la section3.3.2.1

Finalement, un PMC est entra’ye sur levolution de la eactivie au cours du temps,
en fonction de la composition isotopique du combustible neypour chaqueewenement
de la banque de donrees. Plusieurs centaines d'autres PMGOn§ quanta eux, en-
traYes a la pediction de levolution temporelle de c haque section e cace moyenne
W pour chaque isotopa du combustible et pour la eaction nuckairer. Trois types
de eactions nuckaires sont pris en charge dans le code &S : les eactions (n,f), (n, )
et (n,2n). En e et, une peedenteetude [38 a monte que la prise en compte de ces trois
eactions principales est su sante pour cecrire avec pecision levolution isotopique des
principaux actinides, dans le cas du REP MOX. La pecision dees pedicteurs est en-
suite determiree par un test sur unechantillon de calcus coupks transportévolution
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incependant dont les compositions isotopiques du combubte neuf appartiennenta
I'espace isotopique sur lequel les pedicteurs sont consits.

La construction et le test de la pecision de ces pedictas dans le cas du combus-
tible MOXEUS pour les REP fera I'objet de la sectiorB8.3.

3.1.3 Fabrication et irradiation du combustible dans CLASS

Une fois construits, les pedicteurs sont ineges dans ds moceles utilies dans le
code CLASS pour epondre aux deux probematiques de modsation du combustible
nuckaire en eacteur : la fabrication et lirradiation du combustible. Deux moctles
sont utiliees : le moctle de chargement de combustible eelmoctle d'irradiation du
combustible. Leur inegration au processus de mocelisain du combustible nuckaire
en eacteur, repesene sur le schema de la gure3.3 est illustee sur le screma de la
gure 3.5

Figure 3.5 { Principe de la mocklisation du combustible nuckaie en eacteur dans
le code CLASS.

Le processus de fabrication d'un combustible conforme auxigences du eacteur
est donc eali®e par le mockle de chargement de combustié sur demande de l'usine
de fabrication. Le rble de l'usine de fabrication, qui estkethile ci-dessous, consistera
seulement en la gestion des ux de matriaux provenant desogks. A partir de l'isotopie
du combustible construit, le mocele d'irradiation pedit ensuite les sections e caces
moyennes et calcule levolution isotopique sous irradiadn du combustible.
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3.1.3.1 Gestion des ux de maeriaux par l'usine de fabrication

Dans le code CLASS, la premere etape du processus de trament des ux par
l'usine de fabrication consistea trier la matere proverant des stocks selon une straegie
de gestion (cf section2.2.1.3. Quatre gestions dierentes sont impementes dans
CLASS : les gestions traditionnelles LiFo, FiFo, et deux gesiis additionnelles Mix
et Random. Dans le cadre de la gestion LiFo (Last In First Out)les vecteurs isoto-
piques les plus ecents a avoiree entreposs dans lesacks sont pelewves en premier.
A contrario, en gestion FiFo (First In First Out), les vecteurs sotopiques les plus an-
ciens a avoiree entreposs dans les stocks sont ®lechres en premier. La gestion
Mix classe les vecteurs isotopiques de telle sortea alt&mun vecteur isotopique avec
un temps de stockage long et un vecteur isotopique avec un fesnde stockage court.
En ce qui concerne la gestion Random, elle trie les vecteusstopiques de manere
akatoire.

Dans sa premere version, la suite du processus de traitentedes materiaux par
l'usine de fabrication reposait sur la e nition, pour chaque type de combustible, de la
liste des noyaux pesents dans ses deux constituants : legteniaux ssile et fertile. Par
exemple, le maeriau ssile serait de 12%°U dans le cas du combustible UOX ou encore
les cinq isotopes majoritaires du plutonium dans le cas du MO Le maeriau fertile
assoce serait alors respectivement de?1U ou de 'uranium appauvri. Les maeriaux
ssile et fertile ne sont ce nis que par la nature des isotopes qui les compaget non
la masse que repesente chacun de ceux-ci dans le maeriginsi, plusieurs vecteurs
isotopiques peuvent correspondre a la ¢ nition d'un magriau ssile ou fertile et
contenir des proportions dierentes de chaque noyau.

Cette nmethode reposait sur la dierentiation des maeri aux selon leur rble. En ef-
fet, le makriau ssile joue un réle peponcerant car c'est celui qui permet d'ajister le
burn-upa atteindre par le combustible ou encore sa eactie. La masse du matriau
fertile est ajusee, en fonction de la quantie de maeriau ssile requise dans le combus-
tible. L'ensemble des operations de fabrication ne pouvailonc etre eali® que dans le
cadre de cette dichotomie ssile/fertile. Cette dierentiation, qui fonctionne par ailleurs
tes bien pour les combustibles traditionnels (UOX et MOX), peit &tre restrictive pour
d'autres combustibles innovants. C'est le cas, par exempbies combustiblesa plusieurs
matriaux ssiles, comme le combustible MOXEUS pour les REP.

Dans le cadre de cette these un nouveau processus de gestles maeriaux pour
la fabrication du combustible, dans le code CLASS, aee deeloppe. Il repose toujours
sur la dierentiation ssile/fertile, cependant plusieu rs maeriaux ssiles peuvent etre
e nis. Dans le cas du combustible MOXEUS pour les REP, le preiar maeriau s-
sile serait compoge des cing isotopes du plutonium dans deportions variables et
le second maeriau ssile serait compos seulement ©@°U. Un ordre de priorie dans
l'utilisation des dierents maeriaux ssilesa ajoute r au combustible neuf doit donc
étre pecie. De plus, l'utilisateur peut indiquer, pour chaque maeriau ssilei, la pro-
portion maximale que peut repesenter ce maeriau dans lenasse totale de combustible
neuf. Cette proportion sera appeke dans la suite [X*. Au deh de cette proportion
maximale du maeriau ssile i dans le combustible neuf, ce sera le maeriau ssilet 1,
selon l'ordre de priorie ¢k ni, qui sera utilise. De m& me, l'utilisateur peut ce nir une
proportion minimale du maeriau ssile i que doit contenir le combustible neuf. Cette
valeur sera cesigree dans la suite par X". Les valeurs de X® et X™" doivent etre
renseigrees en amont de la simulation pour chaque mattassile.

L'utilisation des pedicteurs de eactivie et des sections e caces moyennes en fonc-
tion de la composition du combustible neuf, & nis dans la ection 3.1.2.3 suppose
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egalement de respecter les bornes de I'espace isotopique lsquel ils sont construits.
Cela impose une autre limite sur les proportions minimale¥,™", et maximales, Y"®
de chaque maeriaui que peut contenir le combustible neuf. Comme elles gararsist
le bon fonctionnement des pedicteurs, si ¥" et Y™ restreignent I'espace par rapport
a X et X" (e, Y™ > XM et/ou Y M < XM elles pevalent sur ces derneres.

Une epartition de la masse de matere ssile disponible por construire le combus-
tible neuf doit ensuite etre & nie. Un exemple de l'orgarsation de la matere ssile
pour la construction d'un combustible neuf, potentieller@ constitte de deux types
de maeriaux ssiles, est illuste sur le sclkema de la gue 3.6. Dans cet exemple, le

Figure 3.6 { lllustration du processus d'application des proportins minimales et
maximales de chaque maeriau sur la matere ssile dispable en stock. Casa deux
maeriaux ssiles M; et M,. Le sctema (a) pesente la epartition des maeriaux dis-
ponibles en stock avant application de l'algorithme. La partition des magriaux en
stock apes application de l'algorithme est pesente sr le sctema (b).

premier maeriau ssile dans l'ordre de priorie est appee M. Dans les stocks, 6 vec-
teurs isotopiquesJVj'V' 1. du maeriau ssile M; sont disponibles. De méme le deuxeme
maeriau ssile dans l'ordre de priorie, appek M, est disponiblea hauteur de 6 vec-
teurs isotopiques,IVj'\"2 dans les stocks. Les vecteurs isotopiques peuvent contenir
des proportions dierentes des isotopes caracerisanted maeriau ssile consicee. lls
peuvent egalement avoir des masses dierentes. Par aillgs, les vecteurs isotopiques
ontet au pealable clases selon la straegie de gesbn des stocks souhaite : LiFo,
FiFo, Mix ou Random.

Le sctema (@) de la gure 3.6 repesente la epartition par vecteur isotopique de
la masse totale de matere ssile disponible initialementll s'agit ensuite d'identi er
les limites minimales et maximales sur la proportion de chag maeriau i que peut
contenir le combustible neuf, selon que ™' et X™ soient inkrieurs ou sugerieurs
respectivementa Y™ et Y™, Dans le cas deM;, X" estegala Y™ et X est
inkrieura Y . Ce sont donc les limites »ees X (ou Y') et X" qui s'appliquent.
Pour le maeriau M,, X3'™ est inkrieura Y I et X7 est inkrieur Y7, Y et
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X7 s'appliquent donc dans ce cas. Conformementa ces limitesur les proportions
minimales et maximales que peut repesenter chacun des er@ux dans le combustible
neuf, les vecteurs isotopiques de chague matriau sont trgues. Levolution de la masse
de matere ssile disponible en fonction des vecteurs isopiques de chaque matriau,
apes traitement par l'usine de fabrication, est repesate sur le schema () de la gure
3.6.

Dans cet exemple, les masses de matere ssile des matnaM; et M, dispo-
nibles en stock sont su santes pour couvrir la proportion maimale de chacun de ces
maeriaux que peut contenir le combustible neuf (X% ou YJ®). Si cela netait pas
le cas, la proportion maximale que peut repesenter le matiau i dans le combustible
neuf serait alors ajusee en fonction de la masse totale de enakeriau disponible en
stock.

3.1.3.2 Mockle de chargement du combustible

A partir de cette epartition de la matere ssile disponi ble, le mockle de chargement
du combustible a pour objectif d'ajuster la quantie de makre ssilea pelever des
stocks en fonction de l'impact de son isotopie sur levolinn de la eactivie. Pour
ce faire, un algorithme a deux niveaux est utiliee. Le prener niveau de l'algorithme
traite les maeriaux fournis par l'usine de fabrication. | fait varier la quantie de
matere ssile pelewee des dierents stocks et fabrique un combustible neufa tester.
Le deuxeme niveau, quanta lui, teste si la composition isopique de ce combustible
neuf proposee satisfait le criere de conformie du eacteur.

Ce criere est d'atteindre une valeur pour unparanetre cible qui sera appek dans
la suite P°P®. De meéme, la valeur de ce parametre pour un combustible niedonre
sera appeke P. L'objectif est donc de trouver un combustié® neuf pour lequel I'iden-
tie P = P °P® est respecke. Pour ce qui est des REP, ce paranetre eqaiuta la
duee d'irradiation totale que le combustible peut tenir e assurant la criticie. Dans
le cas des RNR, le criere qui est utili jusqua pesentest la valeur du coe cient de
multiplication au cebut du cycle. Letape eali®e au d euxeme niveau est donc traiee
dieremment selon que le eacteura charger soit un REP ouun RNR.

Ajustement de la teneur en matere ssile

En ce qui concerne le premier niveau de l'algorithme, celci-aee cevelopge, dans
le cadre de cette these, a n qu'il soit adapta la nouvelle gestion des materiaux par
l'usine de fabrication.

Il repose sur une hypothese suivant laquelle le paranetr® est une fonction bijec-
tive de la teneur en matere ssile dans le combustible. En'dutres termes, I'ajout de
matere ssile dans le combustible entrame toujours un@augmentation ou une diminu-
tion du paranetre P atteignable. A I'heure actuelle, seulé traitement d'une fonction
monotone croissante est impemene, mais le traitement ul cas monotone cecroissant
pourrait &tre ajoue au code. Comme seulement les combiisies sur base uranium
sont traies dans ce travail, cela revienta supposer quearemplacer de F38U par de la
matere ssile augmente la duee d'irradiation dans le ca des REP ou bien la eactivie
au cebut de l'irradiation pour les RNR. Un test \eri ant la mo notonie de P en fonction
de la teneur en matere ssile, au fur eta mesure de la constiction de combustible, a
et impemene dans le code CLASS. Comme le combustible MDXEUS pour les REP
peut avoir des compositions isotopiques tes varees, sanstruction est favorable pour
etudier cette hypothese de monotonie qui sera discuee ahs la section3.3.2.4
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Le processus de construction du combustible par le premiaev@au de I'algorithme
est illuste sur le graphique schematique de la gure3.7.

Figure 3.7 { Repesentation schematique de levolution du pararetre P en fonction
de la masse de materiaux ssiles dans le combustible neufa€a deux maeriaux ssiles
M, et M».

Ce graphique repesente levolution de la valeur du paraetre P en fonction de
la masse de maeriau ssile inegee dans le combustibleneuf. L'exemple illuste ici
s'appuie sur le cas d'un combustible neuf potentiellemenbustitte de deux types de
maeriaux ssiles. La epartition par vecteur isotopique de la masse de matere ssile
disponible, repesentes sur le schema (b) de la guré.6, constitue I'abscisse de ce gra-
phique. La premereetape du processus consistea consiire successivement plusieurs
combustibles neufs correspondant aux dierentes limitesur les proportions minimales
et maximales deM; et M, dans le combustible neuf. Autrement dit, quatre combus-
tibles sont construits : un combustible contenant une proption X ™" de M1, puis un
second combustible contenant une proportion X* de M4, un troiseme combustible
contenant une proportion X" de M; assocea une proportion Y)'"" de M, et enn
un dernier combustible contenant une proportion X** de M; assocea une proportion
X5% de M,. A chaque fois, la masse de maeriadertile est ajusee pour atteindre
la masse totale en noyaux lourds du eacteur. Pour ses quatrcombustibles neufs,
le deuxeme niveau de l'algorithme se chargera de calculler valeur du paranetre P
assocee. Ces valeurs sont repesenees sur le graphegde la gure 3.7.

Le graphique obtenu donne une illustration de levolutiondu paranetre P en fonc-
tion de la masse de matere ssile dans le combustible neusuivant I'hypotrese for-
muke ci-dessus, cette evolution est monotone croissanimais elle n'est pas forement
lireaire. En e et, comme M; et M, sont composs de dierents vecteurs isotopiques
pouvant contenir des proportions variables de chaque noyaune augmentation de
la masse de matere ssile peut induire une modication ded composition isoto-
pigue. Comme lisotopie de la matere ssile joue un r6le on trivial sur levolution
des paranetres neutroniques (cf sectiof.3.3, une augmentation de la proportion des
maeriaux ssiles dans le combustible neuf accompagree'uhe modi cation de l'iso-
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topie de ces maeriaux induira bien souvent une augmentatn du paranetre P qui ne
sera pas lireaire.

Cependant, ces premeres valeurs du paranetre P calc@s pour les extremum des
teneurs enM; et M, dans le combustible neuf permettent de localiser sur ce ghague
la egion ai se situe le parametre P"?'. Ainsi, une zone de recherche peut étre identiee.
Dans cette zone, une recherche plus ne de la compositiontguique du combustible
neuf satisfaisant le paranetre B peut etre e ectiee.

Dans le cas pesent ici, cinq possibilies peuvent se @senter. Chacune d'entre
elles est caraceriee par une valeur de paranetre #'° demancee : BP®a PP sur
le graphique de la gure3.7. A chaque valeur de P”® demandee est assocee une
zone de recherche. Cette zone peut &tre accessible ou aurege interdite. Dans le
cas pesene ici, les valeurs B¢, PSP et PSP se situent dans une zone de recherche
interdite. En e et, le parametre P P n'est accessible que pour des combustibles neufs
dont la teneur enM est inkrieurea la teneur minimale >ee (X '"). Ce paranetre cible
est donc trop faible compte-tenu de la teneur minimale en mate ssile. Le paranetre
PSPe serait, quanta lui, satisfait pour des combustibles neufsyant une teneur X'
du makriau M4 et une teneur inkrieurea Yg"” pour le maeriau M,. Pour pallier cette
discontinuie, il peut etre judicieux d'utiliser un materiau ssile M, donc la limite
sur la teneur minimale contenue dans le combustible neuf egfalea 0. C'est le cas
du combustible MOXEUS pour les REP dont la teneur minimale eA*U est »ea
0. Si cela est impossible, cette zone de discontinuie do#tre correctement calibee
an de s'assurer que le combustible neuf puisse &tre constr La paranetre Pgib'e se
situeegalement dans une zone de recherche interdite cap®ndanta des combustibles
neufs ayant une teneur X* du magriau M; et une teneur sugerieurea X'* pour le
maeriau M,. Dans ce cas, B’® n'est pas accessible dans les limites de la quantie ou
de la qualie des matriaux ssiles proposs ici.

Finalement, seuls les paranetres cible P et P5P* sont sittes dans des zones de
recherche accessibles. Dans les deux cas, un algorithme egherche de solution par
dichotomie sera utilise pour ceterminer le combustible euf satisfaisant le paranetre
PcPle par exemple, pour satisfaire £”¢, la teneur enM; dans le combustible neuf sera
varee entre les bornes X et X% A chaqueetape dans la dichotomie, un combustible
neuf est construit avec une certaine teneur évl ;. Ensuite, ce combustible est tese par
le deuxeme niveau de l'algorithme. Selon la valeur du panatre P assoce, la teneur
en M; dans le combustible neuf est augmente ou diminee. Cetapes sont eieees
jusqua ce que le paranetre P du combustible neuf tese stegal,a la pecision pes,a
pcible Cette pecision est calcubea partir de la pecision des pedicteurs. Cette etape
sera pesenee dans le cadre du combustible MOXEUS pour lesHR dans la section
3.3.2

Calcul du paranetre P pour un combustible neuf

Durant la recherche d'un combustible neuf acequat par le gmier niveau de l'al-
gorithme, le deuxeme niveau est solliciea chaque foigjue la valeur du paranetre P
doit etre calcuke. Actuellement, les paranetres P caldes sont toujours en lien avec
la pediction de la eactivie. Cependant, d'autres typ es de paranetres pourraient étre
consicees.

Dans le cas des REP, l'utilisateur xe un burn-up que doit attindre le combustible
dans le eacteur. Le combustible doit donc satisfaire ce borup et assurer la criticie
durant la duee totale de l'irradiation. Le parti-pris de mocklisation dans CLASS im-
pose la meilleure utilisation possible de la matere ss#l disponible. La matere ssile
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gui est contenue dans le combustible neuf permet donc d'assula criticie durant une
duee d'irradiation totale justeequivalente au burn-up demance au eacteur. Ainsi, le
combustible est irrade jusqua la duee d'irradiation maximale, ou le burn-up maxi-
mal, qui lui est accessible. L'algorithme doit determinede burn-up maximal que peut
atteindre un combustible neuf donre, charge dans un ¢ ur @mplet de eacteur.

La deuxeme hypothese sur laquelle repose cet algorithm&uppose qu'un charge-
ment de combustible pour un c ur de eacteur ealiste peut &tre reproduita partir de
la pediction du coe cient de multiplication in ni d'un as semblage de REP. En e et,
les pedicteurs neutroniques sont entraYes a partir ces esultats de calculs coupks
transportevolution pour des assemblages in nis de REP. @ plusieurs correctifs sont
a appliquer pour passer de lechelle assemblage in niadchelle ¢ ur de eacteur com-
plet. Tout d'abord, la simulation de I'assemblage in ni reglige plusieurs e ets tels que
les fuites de neutrons ou encore l'anti-eactivie des baes de commande. Ceux-ci ont
un e et sur levolution de la eactivie au cours du temps dans un c ur complet et
doivent &tre pris en compte. Le rechargement d'un c ur de eacteur ealiste s'e ectue
par fraction selon un plan de chargement. Tous les lots d'&sblages dans le c ur
n'‘ont pas ee irrades durant la méme duee, ils n'auront donc pas atteint le méme
burn-up.

A n de ceduire la eactivie moyenne sur I'ensemble du c u r en prenant en compte
un plan de chargement et les e ets regliges par la simulatin d'assemblages in nis, une
approche existante aet utiliee [24, 34, 80, 81]. Cette approche repose sur I'hypotlese
que le coe cient de multiplication in ni moyen du cur < k§ > (t) est la moyenne
des coe cients de multiplication in nis des dierents lot s d'assemblages. Autrement
dit, cette nethode suppose que les dierents lots d'asselbiages contribuent tous en de
méme proportionsa la eactivie du c ur complet. Cela e st explicie dans lequation
3.5 a1 k;y (t) est le coe cient de multiplication in ni de I'assemblage, N est le nombre
de chargements du plan de rechargement du c ur €T est la duee d'irradiation totale.

c 1 X! iT
<kE>() o k(t+ ) (3.5)
N N
De plus, comme le ¢ ur complet doit étrea tout instant crit ique, un nouveau re-
chargement d'un lot d'assemblage doit intervenir lorsque Icoe cient de multiplication
in ni moyen du c ur se situea la limite de couvrir la perte de eactivie due aux fuites
de neutronsa l'exerieur du c ur ainsi qu'aux barres de commande. Ceci est exprine
dans lequation 3.6 au F corresponda la perte de eactivie due aux fuites et aux larres
de commandes ekse i Bsigne la valeur limite en dessous de laquelle 4k $ > (t) ne
doit pas descendre pour assurer la criticie du c ur.

T
< k]C.: > (t = N) 1+F kseuil (36)

Dans ce mocktle, la valeur dikse,j est decisive mais di cilea estimer puisqu'elle
inclue tous les e ets regliges par la simulation d'assenlages in nis, tels que les fuites,
I'insertion des barres de contrble ou encore les grilles delange. Le ks cepend
egalement de la composition isotopique du combustible ahque du burn-up. De plus,
une estimation pecise de cette valeur recessite un calcaoupk transportévolution
d'un c ur complet ealiste avec un plan de chargement. Danda literature [ 24, 80, 81,
87, des estimations dikse,ii pour les combustibles UOX ou MOX en REP sont donrees
dans l'intervalle [1.01, 1.04]. Dans le code CLASS, kg.,i est un paranetre d'entee
de la simulation e par l'utilisateur. Son impact sur les esultats de la simulation peut
donc faire I'objet d'une analyse de sensibilie.
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La gure 3.8illustre levolution au cours du cycle du< k$ > (t) suivant I'approche
peedente pour un combustible MOX standard charge dansun REP avec un plan
de chargement par quart. Levolution duk; (t) pour cette composition aet obtenue
par un calcul d'assemblage in ni eali® avec MURE, issu dda banque de donrees
REP MOX (cf section 3.1.2.9. Entre deux chargements, le< k$ > (t) cecrot jusqua
atteindre la valeur limite du Kkeeyj (ici »eea 1.037). Puis, au chargement suivant, le
<k§ > (t) augmentea nouveau avec l'arrivee d'un lot d'assemblageneuf.

ek ___________________ ___________________ ___________________ __________________ _____ — ky ()

==

11— ............... = ................... ................... .................. ........

ST
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Burn-up (GWij/t)

Figure 3.8 { Evolution du < k$ > (t) et du k; (t) pour un combustible REP MOX
avec un burn-up maximal d'environ 45 GWij/t et un plan de chargment par quart.

En supposant que le combustible soit irrade jusqua son brn-up maximal, lequation
3.6 constitue une voie de calcul de la duee d'irradiation tota et ainsi du burn-up
maximal de ce combustible. En pratique, cela est ealiahs le code CLASS par un
algorithme de dichotomie. Pour chaque composition isotapie de combustiblea tester,
la duee d'irradiation totale est modiee jusqua ce que legalie 3.6 soit satisfaite, pour
un Kseuii €t Un nombre de chargements es. Le<k$ > (t = %) est calcuka partir de
lequation 3.5, ai chaquek; (t+ %) est calcuk par le pedicteur de eactivie. Ensuite,
le burn-up maximal assocea cette composition isotopige est ceduit de la duee d'ir-
radiation totale (cf section2.1.1.3. Par exemple, I'application de l'algorithme sur le
cas du combustible MOX consicee pour produire la gure3.8, conduita un burn-up
maximal d'environ 45 GWij/t, pour un plan de chargement par quéa et un K, de
1.037.

Pour utiliser un algorithme de dichotomie, les bornes mininkas et maximales de
la variable a calculer doivent &tre e nies. Elles sont »es aux bornes minimales et
maximales en burn-up des simulations MURE de la banque de dees c'esta-dire 0
et 75 GWij/t (cf section 2.3.3.9.

Dans le cas des RNR, une premere approche pour la fabricati@u combustible
MOX aet ceveloppee [ 40]. Dans I'hypothese ai une con guration du combustible
assurant la stabilie de la eactivie durant l'irradia tion peut étre trouwee, le criere
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sur la eactivie est formuke au cebut du cycle [9, 83). Le paranetre P qui aek choisi
ici est donc la valeur du coe cient de multiplication au cebut de l'irradiation du com-
bustible neuf. Comme le pedicteur est entra’Ye sur desesultats de calculs coupks
transportévolution pour une portion de c ur de RNR (cf section 3.1.2.9, c'est di-
rectement le coe cient de multiplication e ectif qui est calcuk par le pedicteur. Le
deuxeme niveau de l'algorithme n'e ectue donc pas d'aug operation que de calculer
la valeur du coe cient de multiplication en cebut d'irradi ation, a partir de la com-
position isotopique du combustible neuf fournie par le preer niveau. Cette premere
approche recessiterait des ceveloppements suppemeaites, comme d'ajuster le gain
de ecereration, ou de contrbler a plusieurs instants la eactivie. Plusieurs travaux
de ceveloppement de nouveaux moctles RNR pour CLASS sont aetilement en cours
[84, 85].

3.1.3.3 Mockle d'irradiation

Une fois un combustible neuf construit, la deuxeme etape € la moctlisation du
combustible nuckaire en eacteur, dans CLASS, consista calculer levolution isoto-
pique sous irradiation de ce combustible. Cetteetape edalise par le moctle d'irra-
diation. Levolution au cours du temps sous irradiation dda quantie de chaque noyau
i pesent dans le combustible peut étre calcuke en esahnt lequation de Bateman
(3.7) qui lui est assocee (cf sectior2.1.1.9.

dN; _ X _ X T
T (it I\ .(j o N (3.7)
r J

La nethode de esolution de cesequations mise en place dale mocele d'irradiation
est identique a celle utiliee dans le code devolution MURE (cf section 2.1.2.9, a
ceci pes que l'utilisation de MCNP pour calculer le spectraneutronique et ceduire
les sections e caces moyennes de chaque noyau est rempta@ar I'utilisation des
pedicteurs de sections e caces moyennes pesenes dana section3.1.2.3

La esolution de ces equations recessite la connaissamalu ux de neutrons,
(exprime en cm 2:s 1) ainsi que des sections e caces moyennes. Le ux de neutrons
est ceduit de la puissance thermique du eacteur. La relan qui lie ces deux variables
est expliciee dans lequation 3.8a1 Py, est la puissance thermique du eacteur consicee
(exprimee enW), N; est le nombre de noyaux d'un isotope ssilg ; est lenergie likeee

par une ssion de l'isotopei (exprimee enJ) et lf est la section e cace moyenne de
ssion du noyau lourdi (exprimee en cnt).

P
i i

Cette equation revienta exprimer la quantie totale d' energie produite en une
seconde, c'esta-direPy,, comme la somme desenergies produites par toutes les ss0
de chaque noyau ssileé en une seconde. CommBy, est constante sur tout le cycle
du eacteur et est »e en amont de la simulation, cette reation donne un moyen de
calculer le ux de neutrons.

En ce qui concerne les sections e caces moyennes, levdlut au cours de l'irra-
diation de chacune d'entre elles est calcuke par le PMC qliii est assocee a partir
de la composition isotopique du combustible neuf. Cette elution est, tout d'abord,
pedite pour les pas en temps de la simulation MURE, c'estalire les pas en temps
d'entranement du eseau de neurones. Ensuite, si celat @scessaire, une interpolation
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lireaire peut etre ealisse pour obtenir la valeur d'une section e cace moyenne entre
deux pas en temps.

Le syseme dequations dierentielles de Bateman ainsiobtenu est ensuite esolu soit
par I'application d'une nethode de Runge-Kutta d'ordre 4 a par la mise sous forme
exponentielle suivie de ceveloppements en srie. D'awgs nethodes de esolution sont
egalement en cours detude, comme la methode CRAM (Chebysev Rational Approxi-
mation Method) cep utilisee le code devolution en e acteur SERPENT [86, 87].

3.1.4 Sources d'incertitudes dans la simulation avec CLASS

Une simulation dynamique du cycle est caraceriee par unrgnd nombre de sources
d'incertitudes. Ceci est notamment du au caracere multtchelle des simulations dy-
namiques du cycle : de la mocklisation microscopique de kaction nuckairea celle,
macroscopique, d'un parcelectronuckaire compos delgsieurs dizaines de eacteurs.
Dans cette section, les dierentes sources d'incertitudea prendre en compte dans le
cadre des simulations avec le code CLASS sont pesentes.

3.1.4.1 Donrees nuckaires

Les simulations dynamiques du cycle s'appuient sur des deas nuckaires. Que
ce soit lors de Ilelaboration des banques de donrees e@&urs via les calculs coupks
transportevolution ou lors de la simulation du cycle avecCLASS, les sections e caces
microscopiques en energie, les rendements de ssion, lesnd-vies, les rapports de
branchements ou encore lesenergies likeees par ssiae plusieurs centaines de noyaux
sont requis.

Ces donrees nuckaires, rassembkes dans des bases daeles cedees (JEFF [45)],
ENDF [88], ...), sont issues de calculs treoriques ajuses par dg®ints experimentaux,
guand ils existent. Ce processus devaluation permet d'¢énir des valeurs pour les
donrees nuckaires sur I'ensemble du domaine enenergiensicee [52]. Les incertitudes
assocees sont lees aux mesures exgerimentales, au pessus devaluation ou encore
aux valeurs choisies pour les paranetres des moctles teques 6.

Ces incertitudes ont un impact sur les valeurs des observablde sortie des simula-
tions dynamiques du cycles, comme levolution des inventas ou de la radiotoxicie.
De plus, durant la simulation, les esultats d'un pecedent calcul peuvent amorcer le
calcul suivant. C'est le cas lors du recyclage du plutoniunap exemple. Les incertitudes
peuvent donc étre amereesa se propager dans I'ensembke ld simulation.

De peedents travaux de ttese [71] ont, entre autres, quantie I'impact de la pro-
pagation de ces incertitudes sur les inventaires ou encote & pediction des moceles
de chargement et d'irradiation du combustible dans un codesdsimulation dynamique
du cycle. Plusieurs s@narios de transition, dans lesgseades incertitudes, notamment
relatives aux donrees nuckaires, sont propagees, sostmuks avec le code COSIZg].
Desecarts relatifs de I'ordre de 2% sur l'inventaire glodaen plutonium et jusqua 6%
sur l'inventaire global en curium sont obsenest1].

3.1.4.2 Simpli cations de mocklisation

De nombreuses simpli cations de mocklisation sont e ecées lors des calculs coupks
transportevolution, constituant les banques de donres eacteurs. La principale jus-
ti cation de ces simpli cations etant de eduire le temps de calcul recessaire et de
simpli er le sysemea moctliser. Pour cette raison, lescalculs e ecties pour les REP
sont bases sur une geonetrie d'assemblage in ni. Ce maale "assemblage"” ne prend
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pas en compte de nombreuses caraceristiques d'un c ur de EP eel. La liste sui-
vante recense les principaux aspects de ces c urs qui ne s@ats inclus dans le mocele
assemblage :

Combustible reerogene,

Suivi de la puissance,

Suivi des fuites,

Suivi de la teneur en bore,

Barres de controle,

Plan de chargement complexe,

Zonage en teneur plutonium dans les assemblages MOX,
Voisinage d'assemblages UOX autour des assemblages MOX,

Pesence de gadolinium dans certains combustibles UOX.

Il est complexe de quanti er les erreurs esultant de cesrmipli cations, ainsi que
leur impact sur la simulation dynamique du cycle, que ce sodu point de vue de
la pediction des moctles ou encore du calcul des obsentab de sortie (inventaires,
radiotoxicie, ...). En premere approximation, ces sinpli cations constitue vraisembla-
blement la source principale d'incertitudes dans les sinatlons dynamiques du cycle
ealiees avec CLASS. Une these, actuellement en cours alNRS/IN2P3 [39], porte sur
la quanti cation des erreurs gereees par l'utilisation, pour la gereration des banques
de donrees REP de CLASS, du moctle "assemblage in ni" et dees simpli cations
(fuites, gestion du bore, voisinage, ...).

3.1.4.3 Donrees operationnelles

La troiseme catgorie de sources d'incertitudes concee les donrees ogerationnelles.
Les donrees operationnelles sont les donrees d'entedes simulations (donrees de fonc-
tionnement des unies,evolution de la puissance du pargestion des ux de materes,
duee des operations, ...). Dans le cas de la simulation dearcs existants, ces donrees
sont souvent connues de manere partielle voire approxirtige. De plus, elles peuvent
uctuera causes des akas en conditions eelles d'opation d'un parcelectronuckaire.
Dans le cas des s@narios prospectifs, ces donrees ofEnanelles sont inconnues et
esultent de la formulation d'hypotteses sur le cycle. Leableau 3.4 recense les princi-
pales donrees operationnelles, relatives aux eactesrainsi qu'aux autres unies et au
cycle, et impactant la simulation dynamique du cycle.

Dans ce travail, uneetude paranetrique est mise en placequr s'a ranchir de I'in-
certitude lee aux hypotteses sur les donrees operationelles des simulations. Avec
l'augmentation des capacies de calculs et la eduction ul temps d'execution des codes
de simulation, un grand nombre de simulations dynamiques diycle peut &tre e ectLe.
Les donrees operationnelles sont cesormais des varia@s d'entee de la simulation dy-
namique du cycle. Chaque simulation diere d'une autre pata valeurs de ses variables
d'entees. Un grand nombre de combinaisons de valeurs d'&@ peut donc &tre tese.

L'application de nethodes d'analyse de sensibilie gloale (GSA) (43, 44] permet de
guanti er la sensibilie des observables de sortie aux valrs des variables d'entee. Le
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Table 3.4 { Principales donrees ogerationnelles dans la simufi@n dynamique du
cycle avec CLASS.

Donrees relatives Donrees relatives Donrees relatives
aux eacteurs aux autres installations au cycle
Date de cemarrage | Temps de refroidissement Evolution de la puissance
Puissance nominale Temps de fabrication Duee des transitions

Masse de noyaux lourds  Gestion des stocks
Facteur de charge Gestion du retraitement

Temps de cycle E cacie de ®paration
Burn-up de cecharge

Fraction de ssile

calcul d'indices de sensibilie permet d'identi er les vaiables d'entee dont la variabilie

a le plus d'impact sur les valeurs des observables de sortesdsimulations. Des sous-
espaces de valeurs des variables d'entee satisfaisant cniere sur une observable de
sortie, comme par exemple la stabilisation ou l'incirerabn de l'inventaire en plutonium
dans le cycle, peuvent ainsi etre identies. Cette nethalologie est cetailee dans le
chapitre 4.

3.2 Simulation du parc frarcais et evaluation du
code

Une simulation dynamique du parcelectronuckaire franais, de sa mise en service
a n 2015, aet ealiee avec le code CLASS. Elle constiue le point de cepart des
simulations dynamiques d'inegration du multi-recyclag du plutonium dans les REP
d'un parc, pesentes dans le chapitred.

Cette simulation permetegalement devaluer la capacié du code CLASSa moceliser
des parcselectronuckaires complexes. Dans la secti8r2.3 la masse de plutonium en
cycle n 2013, issue de la simulation ealisee avec CLASSskconfroneea une estima-
tion de la masse eelle de plutonium dans le cycle electrokaire industriel francais
base sur les inventaires de materes et cechets radiotifs recenses par 'ANDRA® n
2013 BY.

3.2.1 Historique du parc frarcais

Une comparaison robuste des donrees disponibles avec latdation recessite d'ob-
tenir des valeurs pecises et ables des donrees d'entie(burn-up des eacteurs, facteur
de charge, temps de refroidissement des combustibles u}, ainsi que des observables
de sortie (masse et isotopie des ux de materesa dierens instants et dans chaque
unie du parc). Etant donre le caracere sensible de certaines donreeglatives au parc
electronuckaire frarcais, la collecte de celles-ci pg s'awerer complexe.

Dans le cadre de cette etude, un travail de recherche bibjoaphique de sources

ables pour les donrees d'enteeaet eali®. L'en semble des esultats de ces recherches,
ainsi que les etrences assocees, sont consigres ddfannexeB. Neanmoins, certaines

6. Agence nationale pour la gestion des dechets radioactifs
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donrees etant manquantes, elles ont du etre substitie® par des extrapolations expli-
ciees dans l'annexeB.

3.2.1.1 Donrees relatives aux eacteurs

Comme pesent dans la sectior?.2.2, le parcelectronuckaire frarcais est compose
de 58 REP en service. Les REP qui composent le parcelectraiaire francais,a ce
jour, peuvent étre spakes en dierentes familles sela leur moctle [7]. Ces mockles de
REP sont caraceriges par dierentes puissances therngues et masses de noyaux lourds.
lls sontegalement appekspaliers de puissancell en existe trois epartis comme suit :
34 REP 900, 20 REP 1300 et 4 REP 1450,enoncs ici du moctle plus ancien au plus
ecent. La puissance thermique ainsi que la masse de noydaurds en eacteur assocees
a chacun des dierents paliers sont pesentes dans leadbleauB.1 de I'annexeB. Tes
fequemment dans la literature [7, 90], les REP sontegalement identies selon le nom
du contrat entre EDF et Framatome (Franco-Anericaine de Costructions Atomiques),
ancien nom d'AREVA Nuclear Power, dans le cadre duquel ils orge construits.
Ainsi, les 6 premiers REP 900 construits dans le cadre du coatiprogramme 0, seront
identies comme les eacteurs CPO. S'en suivent les 28 REPOO des contrats CPY,
$£paes en 18 unies du contrat CP1 et 10 unies du contratCP2. Les REP 1300 ont,
guanta eux,ee construits dans le cadre des contrats P4& REP 1300) et P'4 (12 REP
1300). En n, la construction des 4 REP 1450 fait I'objet du cotrat N4 [7].

A I'heure actuelle, tous les eacteurs des paliers REP 13G& 1450 ainsi que 8
eacteurs du palier REP 900 utilisent exclusivement du cobustible UOX. Sur les
24 eacteurs du palier REP 900 autoriesa utiliser du corbustible MOX, 22 d'entre
eux sont e ectivement chargesa hauteur de 30% avec ce comstible. En n, les quatre
eacteurs de la centrale de CRUAS utilisent du combustibleduranium de retraitement
enrichi (URE) [15].

Pour chacun de ces types de combustibles, il existe dieréntypes de gestions.
Ces gestions sont caraceriees par dierentes valeursle burn-up, ou temps de cycle,
dierentes quanties de matere ssile dans le combustible (enrichissement er’*°U
ou teneur en plutonium) et dierents plans de chargement. es caraceristiques de
I'ensemble des gestions qui sont ou ontet mises en placens epertorees pour les
combustibles UOX et MOX dans les tableau®B.2 et B.3 de lI'annexeB.

Dans l'historique du parcelectronuckaire frarcais, @s dierentes gestions se sont
sucece pour des raisons techniques ou encore economiqu®ar exemple, le passage
de la gestion STD 900a la gestion GARANCE UNE 1/3 pour les REP 900 enges
en combustible UOX, au cebut des anrees 1980, a permis une augntation de l'en-
richissement en?®°U et donc un allongement des temps de cycle des eacteurs eteu
optimisation de leur disponibilie. De méme,a la n des anrees 80, le passage de la
gestion GARANCE UNE 1/3a la gestion GARANCE UNE 1/4 se justi e par la vo-
lone d'augmenter les burn-up moyen de decharge grace éa mise en place d'un plan
de rechargement par quart. Les raisonseconomiques et tactogiques qui ont merea
la modi cation des dierentes gestions des combustibleswacours de I'exploitation du
parcelectronuckaire frarcais sont expliciees en etails dans J] et [54).

De grandes incertitudes sont obsenees quanta la valeureg burn-up de decharge du
combustible de chaque gestion. Dans les tableaBxX2 et B.3, des intervalles correspon-
dant aux valeurs minimales et maximales trouees dans latirature sont donres. Des
ecarts de 10 GWij/t peuvent etre obsenes. De méme, les dat exactes de changement
de gestion pour un eacteur sont souvent connues partiefteent voire inconnues.
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3.2.1.2 Donrees relatives aux autres unies

Concernant les autres unies, plusieurs donrees, indigmsables pour la simulation,
doiventegalement etre recenses. Les donrees relativa la fabrication de 'UOX, telles
que le temps recessaire a la fabrication ou encore |'e cae d'enrichissement n'ont
pas ou peu d'impact sur letude ealiee ici. En e et, cesdonrees n'in uent pas sur
levolution des inventaires en plutonium ou en actinides nmeurs, mais seulement sur
l'utilisation de l'uranium. Le premier paranetre d'ine rét du cycle apes l'irradiation
du combustible UOX en REP est le temps de refroidissement durobustible UOX use
avant retraitement du combustible. Cette donree combineel temps de refroidissement
du combustible UOX use dans les piscines du site de la centapuis le temps pass dans
les piscines de l'usine de retraitement de la Hague. L'intexNe de valeurs constates
pour cette duee dans la literature est de I'ordre de 3a D ans [LO, 53, 91].

Ensuite, letape de fabrication du MOX est notamment caraeriee par sa duee.
Ce temps de fabrication est contraint par la proportion masgue d?*:Am que peut
contenir le vecteur plutonium de l'oxyde de plutonium qui s& utilisa l'usine ME-
LOX pour la fabrication du MOX. Cette proportion est xea 3 % [92]. Le temps de
fabrication assoce varie entre 2 et 5 ansl, 93, 94]. Aucune information n'a pu étre
recueillie concernant la straegie de gestion des stocksf (section2.2.1.3 retenue dans
le processus de fabrication du MOX.

3.2.2 Simulation du parc frarcais avec le code CLASS

Dans le cadre de ce travail, levolution de 1977 a 2016 desux de materes et
de leur isotopie au sein du parc electronuckaire franda a et calcuke avec le code
CLASS. Dans la suite de cette section, les principaux esuaits de cette simulation sont
pesenes.

3.2.2.1 Description et simpli cations de la simulation

Pour e ectuer cette simulation, les donrees relatives auracteurs ainsi qua I'his-
torique de leur modes de gestion, pesenees dans le tableB.4 de lI'annexeB, ont
et utiliees. Les mockles de eacteurs REP UOX et REP MOX, pesenes dans la
section 3.1.2.3 ontet utiliees pour fabriquer,a chague chargement, un combustible
permettant d'atteindre le burn-up maximal cibke et calculer sonevolution isotopique
sous irradiation. Ces mockles fabriquent et irradient un @mbustible en accord avec
les valeurs des paranetres des dierents modes de gestiau combustible (plan de
chargement, burn-up, ...). Les valeurs de burn-ups utikes pour la simulation corres-
pondent aux valeurs de burn-up, B4, assoceesa chaque mode de gestion, tabukes
dans les tableauxB.2 et B.3. Ces valeurs sont des valeurs de burn-up moyen de cecharge
ecurrentes dans la literature. La premere hypothese structurante de cette simulation
est donc que les combustibles neufs contiennent exactemknimasse de matere ssile
recessaire pour atteindre le burn-up de decharge. Ukge, de 1.037 est, par ailleurs,
choisi en accord avec les valeurs de la literature2f.

Les donrees relatives au fonctionnement des autres ursgpesentes dans la section
peedente, ontegalement ek utilies. Le temps de refroidissement du combustible
UOX us est »ea 5 ans. Le temps recessaire au processus dabrication du MOX
est, quanta lui, »xa 3 ans.

Les stocks de plutonium pour la construction du MOX neuf soniees en gestion
LiFo (voir section 2.2.1.3, avec I'hypottese que les vecteurs plutonium les plusaents,
et donc de meilleure qualie ssile, sont utilises en prener.
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Certaines dierences entre le fonctionnement du parc eletronuckaire frarcais et
les possibilies o ertes par le code pour simuler ce foncdnnement sont cependanta
noter.

Tout d'abord, les periodes d'arrét des eacteurs, corrgpondant a une operation
de maintenance oua un changement de combustible, ne sontspprises en compte
dans la simulation. Ainsi, un nouveau combustible est chaggautomatiquementa la
n de lirradiation du combustible peedent, jusqua ¢ e que la geriode d'operation
du eacteur touchea sa n. Cependant, ces periodes ai leeacteur ne fonctionne pas
et ne produit donc pas denergie sont prises en compte dares ¢alcul de la puissance
thermique totale du parc ainsi que de lenergie totale prodgite. En e et, chaque eacteur
est caracerie par un facteur de charge cumulatif qui cacerise la disponibilie du
eacteur sur I'ensemble de sa duee d'operation, de sa rsé en servicea n 2015. Ces
valeurs de facteur de charge cumulatif sont issues de la basedonrees PRIS (Power
Reactor Information System) §5] et sont pesenees dans I'enteeF C du tableau B.4.
Dans le code CLASS, la puissance thermique de chaque eactest ponceee par le
facteur de charge cumulatif de celui-ci.

Ensuite, la mocelisation du combustible MOX ne tient pas copte de la pesence
d'assemblages de combustible UOX et MOX au sein du méme g@ar. Ainsi, un
eacteur eel compose d'une proportionxyox d'assemblages MOX et d'une proportion
(1 Xmox) d'assemblages UOX sera mockli® par un eacteur chargen combustible
MOX et un eacteur charge en combustible UOX correspondantespectivementa une
proportion de Xyox €t (1 Xwmox ) de la puissance thermique et de la masse de noyaux
lourds du eacteur eel.

De plus, peu de donrees sont accessibles sur la mise en ptietutilisation de com-
bustible MOX dans les REP. Des premiers assemblages MOX alera et incorpoes
mais peu d'informations sont disponibles quant au processd'augmentation progres-
sive de la quantie d'assemblages MOX en c ur ou l'augmentton de la teneur en
plutonium dans le combustible. A n de prendre en compte ces @miers chargements
de MOX, la proportion totale d'utilisation du combustible MOX dans le parc moctlis
aet ajusee pour satisfaire une ektrence : la livraison par AREVAa EDF du 4006™¢
assemblage de combustible MOX n 20148§]. De cette facon, la proportion de 30%
d'assemblages MOX dans les REP MOXes enonee jusqua esent est ajusee a la
valeur de 23.1% sur I'ensemble de la simulation du parcetegnuckaire frarcais.

3.2.2.2 Principaux esultats de la simulation

Le graphique de la gure3.9est geree avec le code CLASS. Il repesente levolutio
au cours du temps de la puissance thermique e ective du pagtectronuckaire simuk,
avec un pas en temps d'un mois. Chaque augmentation de la @maece thermique
e ective correspond au raccordement au eseau d'un ou plesirs eacteurs. A chaque
instant, elle est obtenue en sommant les puissances thernggude tous les eacteurs en
operation. Cette puissance thermique totale est dite e eive car la puissance thermique
de chaque eacteur est ponceee par le facteur de chargeimulatif de celui-ci.

Dans la simulation, la puissance thermique e ective totaldu parc en 2015 est de 137
GW:th. Le parcelectronuckaire francaisetant carace riee par une puissance thermique
instalee de 188 GWth, la puissance thermique e ective obtaie par la simulation,
corresponda un facteur de charge global du parc, en 2015, @8%. Or, la production
delectricie d'origine nuckaire en France pour l'anree 2015 estevalleea 416.8 TWh
[8]. Cette production corresponda un facteur de charge globaur lI'anree de 75%.
L'utilisation d'un facteur de charge cumulatif pour chaqueeacteur induit donc une
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Figure 3.9 { Evolution de la puissance thermique e ective du parc eleconuckaire
frarncais dans la simulation ealisee avec CLASS.

bcere dierence par rapporta l'utilisation de facteu rs de charge annuels.

La simulation du parc frarcais ealiee avec CLASS constile egalement un moyen
detudier la pediction des moctles de chargement et diradiation du combustible,
notamment sur I'utilisation et levolution en eacteur d es inventaires en plutonium. Le
graphique de la gure3.10pesente, par exemple, levolution, dans la simulationde la
masse totale de plutonium, ainsi que de la masse de chacun ée grincipaux isotopes,
au cours de lirradiation d'un combustible UOX dans le eactur Civaux 2.

Ce graphique met en evidence la production de plutonium, njaritairement du
239py, lors de de l'irradiation du combustible UOX, selon les meamismes pesenes dans
la section2.2.2.2 En n d'irradiation, approximativement 1.2 tonnes de plutonium ont
et produites. Civaux 2 etant un REP de type N4, carackri® donc par une masse
totale de noyaux lourds en cebut d'irradiation d'environ 1D tonnes (cf tableauB.1),
cette masse de plutonium repesente environ une teneur déoldans le combustible
UOX us.

En ce qui concerne la moctlisation par CLASS de lirradiatin du combustible
MOX, la gure 3.11repesente levolution de la masse totale de plutonium, esi que
de la masse de chacun de ses principaux isotopes, au coursidadiation de la part
de combustible MOX dans le eacteur Tricastin 1.

La masse de plutonium chargee dans le combustible MOX neudne tout au long de
la duee d'operation du eacteur. Ces uctuations s'expliquent par deux phenomnenes.

En premier lieu, le eacteur Tricastin a connu plusieurs cingements dans la gestion
du combustible MOX (cf section3.2.1.1et tableau B.4). Ces dierentes gestions sont
assoceesa des temps de cycle dierents ainsi qua deseneurs en plutonium dans le
combustible neuf de plus en pluselewes au cours du temp%peration (voir tableau
B.3). Comme mentionre dans la section peedente, la partisViOXee du eacteur Tri-
castin corresponda 23% de la masse du eacteur eel, saihe masse de 16.8t de noyaux
de lourds pesents dans le combustible MOX en cebut d'irrdiation (cf tableau B.1).
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Figure 3.10 { Evolution de la masse totale de plutonium, ainsi que de la mees de
chacun de ses principaux isotopes, au cours de lirradiatiad’'un combustible UOX
dans le eacteur Civaux 2, dans la simulation ealisse agc CLASS.
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Figure 3.11 { Evolution de la masse totale de plutonium, ainsi que de la mees de
chacun de ses principaux isotopes, au cours de l'irradiatiale la part de combustible
MOX dans le eacteur Tricastin 1, dans la simulation ealsee avec CLASS.

Le masse totale de plutonium dans le combustible MOX neuf alga varie entre 1 et
1.4 tonnes, soit des teneurs en plutonium dans le combusébheuf comprises entre
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6.0 et 8.3%. Ces teneurs sont proches des valeurs trouveesd la literature méme
si une dierence subsiste. Celle-ci pourrait certainemer@tre expliquee en partie par
les simpli cations de mocklisation sous-jacentes aux melgs (cf section3.1.4.9, par
la valeur choisie pour lekseii OU encore par I'hypothese, structurante dans CLASS, de
meilleure utilisation possible de la matere ssile.

Cetecart pourraitegalement se justi er par le deuxeme plenonene entramant des
variations dans la masse de plutonium dans le combustibleuiedVlOX. Comme cela a
et explige dans la section 3.1.3.2 la teneur en plutonium chargee dans le combustible
MOX neuf cepend du burn-up de decharge demance mais aussie la qualie ssile du
plutonium disponible. Comme l'isotopie du plutonium dispaible cepend du burn-up
de cecharge du REP UOX dans lequel il aet produit, du tempsde refroidissement
du combustible UOX us ou encore de la strakgie de gestiored stocks, les isotopies
du plutonium disponible varient. D'un cyclea l'autre, la teneur en plutonium dans le
combustible MOX neuf peut donc etre dierente.

En ce qui concerne les inventaires globaux, la gurd.12 pesente levolution au
cours du temps de la masse totale de plutonium dans le cyclantis que la gure3.13
pesente levolution au cours du temps de la masse totaleedneptunium, d'anericium
et de curium ainsi que la masse totale des trois dans le cycle.
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Figure 3.12 { Evolution de la masse totale de plutonium pesente dans leapc
electronuckaire frarcais dans la simulation ealisse avec CLASS.

La gure 3.12montre une augmentation de l'inventaire en plutonium danslcycle,
domire par le 2%°Pu, bien que le plutonium soit recyck une fois dans le combtible
MOX. En e et, la totalie du plutonium contenu dans le combustible MOX neuf n'est
pas consomme enterement durant un seul recyclage. Durafiirradiation du combus-
tible MOX, environ 20a 25 % du plutonium contenu dans le combstible MOX neuf est
consomre (cf gure 3.11). Comme le plutonium ne peut étre eutilie une secondedis
dans le combustible MOX, le plutonium restant s'accumule dandans les combustibles
MOX uses (cf section2.3.2. A la n de l'anree 2015, la masse totale de plutonium
dans le cycle donree par la simulation est de 331 tonnes.
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Figure 3.13 { Evolutions des masses totales de neptunium, d'anericiunge curium
et d'actinides mineurs obtenues par la simulation CLASS du paelectronuckaire in-
dustriel frarcais.

En ce qui concerne les actinides mineurs, leurs masses erlecyespectives aug-
mentent elles aussi, s'accumulant dans les combustibles MQ@ss ou bien dans les
techets a chaque retraitement du combustible UOX us. Au @but de la simulation
du cycle (jusqua la n des anrees 1990), le neptunium estd principal contributeur
de la masse totale des actinides mineurs dans le cycle. Efsula pente de produc-
tion d'anericiumetant forte, celui-ci devient majorita ire dans l'inventaire en masse des
actinides mineurs. Ce plenonene est dda la dierence atre les sources de produc-
tion du neptunium et d'anericium. En e et, l'inventaire en neptunium est compos
majoritairement de 2>’Np qui est produit principalement lors de eactions (n,2n) sr
I'>38U ou lors de captures et cecroissances successives stitl lors de l'irradiation de
I'UOX (cf section 2.2.2.9. La production du neptunium est donc un e et de l'irradia-
tion du combustible en eacteur. L'inventaire en neptunium cro’t donc ces le cebut de
la simulation. De plus, tant que la puissance totale du parc gmente (jusqu'au cebut
des anrees 2000), la pente de la croissance de l'inventagre neptunium augmente elle
aussi.

L'inventaire en americium, quanta lui, est domire par I' >**Am. Cet isotope est
principalement produit lors de la cecroissance d#*'Pu dans les combustibles uses
lors de leur refroidissement ou de leur entreposage en ateerde retraitement. La
production de I'anericium est donc un e et du cycle du combusble. L'augmentation
de son inventaire recessite donc un celai pour s'amorcepes le cebut du cycle.

Le curium, quanta lui, pesente un inventaire en cycle fable. En e et, il est com-
pos majoritairement de?**Cm principalement produit par de nombreuses captures et
cecroissances successives lors du recyclage du plutonidams le combustible MOX (cf
section2.2.2.9 .

Selon la simulation du cycle frarcais ealie avec CLASSn 2015, l'inventaire total
de neptunium pesente une masse totale de 20 tonnes, celtamericium une masse
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totale de 32 tonnes et celui de curium une masse total de 2 t@m Finalement, la
masse totale d'actinides mineurs en cycle, n 2015, est de tohnes selon la simulation
CLASS.

L'ordre de grandeur des inventaires en actinides mineurs eh plutonium dans le
cycle nuckaire frarcais en 2010 est en accord avec lesdances issues de s@narios dis-
ponibles dans la literature [97]. Cependant, aucune valeur chi ee des masses de ces
inventaires dans le cycle nuckaire frarcais eel n'eslisponible dans la literature. Dans
la section suivante, les inventaires globaux donrees pdANDRA n 2013, coupksa
certaines estimations, seront compaes aux inventaires lutonium issus de la simu-
lation ealisee avec CLASS.

3.2.3 Comparaison avec les donrees de 'ANDRA

Regulerement, 'ANDRA ’ communique les inventaires des stocks en cechets et
materes radioactives entreposes sur le territoire frazais. Le bilan consicee ici,etabli
ala ndel'anree 2013, concerne les materes valorisalels, pour lesquelles une utilisation
ulerieure est pevue [89). Les inventaires issus de la simulation CLASS qui pourraien
étre compaes avec certains de ces inventaires de I'ANDRA mencernent donc que le
plutonium.

La di cule de cette comparaison eside dans le fait que cs inventaires ne sont pas
des quanties nettes de plutonium. Ce sont les masses totéalde matere radioactives qui
contiennent une certaine proportion de plutonium, qui n'égas explicite. La nature des
dierentes materes radioactives issues du cycleeleecbnuckaire frarcais et susceptibles
de contenir du plutonium ainsi que leur masse totale, issuds bilan de I'ANDRA, sont
pesentes dans les deux premeres colonnes du table&.b.

A n devaluer la quantie de plutonium totale, la teneur co ntenue dans ces materes
radioactives doit etre estimee. Les estimations des teass minimales et maximales de
plutonium de ces materes radioactives sont peseneedans les troiseme et quatreme
colonnes du tableau.5. Ces estimations sont bases sur des esultats de simulaiis
ealises avec MURE ou sur les informations disponibles da la literature.

Commercons avec la caegori€ombustibles UOX en eacteurLa teneur minimale
en plutonium que peut contenir cette matere est 2ro. En et, le combustible UOX qui
vient juste d'étre charge en eacteur ne contient pas de lptonium. La teneur maximale
en plutonium de cette matere, >eea 1%, equivauta la t eneur typique en plutonium
en n d'irradiation, donree par la simulation MURE d'un REP charge en combus-
tible UOX enrichia 4.1% en 25U et irrade jusqua 50 GWij/t. En ce qui concerne le
Combustibles UOX uses, en attente de retraitemenla teneur minimale en plutonium
dans cette matere, »ea 0.9%, corresponda la teneur fpique en plutoniuma la n
de lirradiation d'un REP UOX, environ 1%, de laquelle est cedit la proportion de
241py qui aurait disparue par cecroissance depuis 40 ans d'@aposage potentiel. La
teneur maximale en plutonium, quanta elle, est »ea 1%. Ceciequivauta un com-
bustible UOX tout juste sorti de eacteur dont le *!Pu n'aurait pas encore commencer
a cecrotre. Pour les catgories Combustibles URE en eacteuret Combustibles URE
ues, en attente de retraitementdes teneursequivalentesa celles estimees pour 'UOX
sont ees.

Les teneurs minimales et maximales en plutonium d&€Sombustibles MOX avant
utilisation sont toutes les deux >eesa 8.65 %, soit la teneur des comitibles MOX
chargesa I'heure actuelle dans le cadre de la gestion parMOX (cf tableau B.3). En
ce qui concerne le€ombustibles MOX en eacteuy la teneur maximale en plutonium

7. Agence nationale pour la gestion des dechets radioactifs

84



3.2 Simulation du parc frarcais etevaluation du code

Table 3.5 { Stocks de materes radioactives issues du cycle eteenuckaire frarcais
contenant du plutonium, n 2013, et estimation des teneurs mimales et maximales
en plutonium de chacune de ces materesM)" et wh2*) et massesequivalentes (j"
et Mg2).

Type de matere Masse de| wmn | wmax | Mo | \max

noyaux (1) (®
lourds (t)

Combustibles UOX en eacteur 4400 0 0.01 0 44

Combustibles UOX uses, 12000 0.009 0.01 108 | 120

en attente de retraitement

Combustibles URE en eacteur 200 0 0.01

Combustibles URE uss, 420 0.009 0.01 4 4

en attente de retraitement

Combustibles MOX 38 0.0865| 0.0865 3 3

avant utilisation
Combustibles MOX en eacteur 410 0.065 | 0.0865 | 27 35
Combustibles MOX uses, 1500 0.035 0.07 53 | 105
en attente de retraitement
Rebuts de combustibles MOX 230 0.05 | 0.0865 | 11 20
non irrades en attente

de retraitement

Combustibles uses RNR, 150 0.14 0.19 21 29
en attente de retraitement

C ur neuf de Superptenix 72 0.14 0.19 10 14
Plutonium issu de combustibles 35 1 1 35 35

ues apes retraitement

TOTAL | 274 | 411

gui peut étre contenue corresponda la teneur du combustd MOX neuf. La teneur
minimales et maximales de cette matere, »ea 6.5%, eqiivauta la teneur typique
en plutonium en n d'irradiation, donree par la simulation MURE d'un REP charge
en combustible MOX contenanta 8.65% d'une composition isopique standard de
plutonium et irrade jusqua 50 GWj/t. Pour ce qui est des Combustibles MOX uses,
en attente de retraitementleur teneur maximale en plutonium, »ea 7%,equivaut a
la teneur typique en plutonium en n d'irradiation, donree par la simulation MURE
d'un REP charge en combustible MOX contenanta 8.65% d'unecomposition isoto-
pique standard de plutonium et irrade jusqua 30 GWj/t. Ce casequivauta un petit
burn-up de decharge, soit une consommation du plutonium gpose inkrieure a la
consommation eelle. La catgorieRebuts de combustibles MOX non irrades en at-
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tente de retraitement regroupe des materes issues de la fabrication du combusé

MOX non utilisees en eacteur. Ces materes peuvent don@orrespondrea des com-
bustibles MOX neufs de tous les types de gestions de MOX. La & minimale en
plutonium est »ea 5%, soit la teneur en plutonium d'un combustible neuf en gestion
tiers MOX de laquelle est retranctee a proportion d&*Pu qui aurait disparue par

cecroissance depuis 30 ans d'entreposage potentiel.

Les teneurs minimales, 14%, et maximales, 19%, en plutoniwhes Combustibles
ues RNR, en attente de retraitementet C ur neuf de Superplenix sont issues de la
literature [ 9], apes ceduction d'une potentielle cecroissance dd*'Pu durant les 20/30
derneres anrees qui se sontecoukes depuis la n d'ogration de ces eacteurs.

Dans ce tableau, la masse totale de la caegor@utonium issu de combustibles uses
apes retraitement exclu le plutonium produit dans les eacteursa letranger.

Notre simulation avec CLASS du cycleelectronuckaire frazais depuis 1977, donne
une masse totale de plutonium en cycle n 2013 de 313 tonne®sldierentes estima-
tions sur les teneurs en plutonium des stocks de materesdiaactives issues du cycle
electronuckaire frarcais contenant du plutonium donrent une masse totale de pluto-
nium dans le cycle comprise entre 274 et 411 tonnes. Bien que/éntaire en plutonium
obtenu avec la simulation CLASS soit colerent avec cet intealle, il n‘'en demeure pas
moins que lecart entre I'estimation basse et haute de I'tervalle est de 137 tonnes.
Ceci illustreegalement la di culea obtenir des donre es eelles auxquelles confronter
la mocklisation avec le code CLASS.

3.3 Pedicteurs neutroniques dkdes au combustible
MOXEUS pour les REP

Pour eviter de ealiser plusieurs calculs coupks trangortévolution, colteux en
temps de calcul, a chaque fabrication et irradiation d'un ombustible, dans le code
CLASS, des pedicteurs neutroniques sont utiliees au seid'un mocele de charge-
ment de combustible et d'un mockle d'irradiation. Les grades lignes du processus de
construction des pedicteurs ont d'ores et cepek expliciees dans le cas gereral. Cette
partie a pour but de pesenter ce processus plus en cetailans le cas du combustible
MOXEUS pour les REP.

3.3.1 Methodologie grerale

Les perceptrons multicouche (PMC) utilies pour calculedevolution du coe -
cient de multiplication et des sections e caces moyennes awours du temps dans les
moctles cedes au combustible MOXEUS sont tous construitset \eries sur le méme
principe. Tout d'abord, ils sont entraYes sur une banquele donrees rassemblant les
esultats de plusieurs centaines de calculs coupks traportévolution chacun dierant
des autres par la composition du combustible neuf. Puis, lapision avec laquelle les
paranetres neutroniques sont calcuks est estimee sumechantillon de calculs coupks
transportévolution incependant.

3.3.1.1 Banques de donrees eacteur pour I'entranement

La banque de donrees utilisee pour I'entranement des gulicteurs neutroniques
ctedes au combustible MOXEUS aet pesente dans la setion 2.3.3 Elle est constitiee
de levolution du coe cient de multiplication et des sections e caces moyennes, issue
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de calculs assemblages ealies avec MURE, pour 1000 corsifions isotopiques de
combustibles neufs. Le nombre devenements que doit cosnir la banque de donrees
pour optimiser la pecision des PMC est obtenu par un process ieratif. L'impact,
sur la pecision des PMC, du nombre devenements dans ladqnque de donrees d'en-
tra’hement est pesene dans la sectior3.3.2.2

Letude de levolution des paranetres neutroniques dars ces simulations a eweke
le fort impact de la valeur de la teneur en plutonium dans le aabustible et surtout
la forte variabilie des sections e caces pour des valeursle teneur faibles (cf section
2.3.3. Ce constat questionne la capacie des PMC a reproduire etement levolution
des sections e caces pour des faibles teneurs en plutonium.

A n detudier plus peciement la eponse des PMC dans cecas, deux sous-espaces
de la banques de donrees sontegalement consicees polgntranement des pedicteurs
de sections e caces moyennes, en plus de la banque de dosreempkte. Le premier
sous-espace est constitte en pelevant dans la banque dentees compekte, les si-
mulations MURE de compositions isotopiques de combustible ®XEUS neuf dont la
teneur en plutonium est comprise entre 0 et 4%. La banque dergees ainsi obtenue
sera appeke dans la suite, Bp 4. Le deuxeme sous-espace est son compkmentaire.
Il est donc compoge des simulations MURE de compositions tepiques de combus-
tible MOXEUS neuf dont la teneur en plutonium est comprise ené 4 et 16%. Cette
banque de donrees pourra étre appeke dans la suite, BDg. Par analogie, la banque
de donrees compkte sera appeke B 5.

Dans la suite de cette section, les pedicteurs des sectfo@ caces moyennes sont en-
tra’yes sur ces trois banques de donrees. Trois jeux desgicteurs sont donc constities.
Les pecisions de ceux-ci serontevallees et pourrontte compaees. En ce qui concerne
la pediction du coe cient de multiplication, uneetude a pprofondie d'optimisation des
parametres du PMC assoce aete meree an de construirele PMC le plusa méme
d'estimer la eactivie sur I'ensemble de I'espace isofoique (cf section3.3.2.). L'im-
pact d'une faible teneur en plutonium dans la composition daombustible neuf sur la
eactivie etant plus faible que sur les sections e caces moyennes, un seul PMC aee
construit.

3.3.1.2 Test de la pecision des pedicteurs

La nethode d'estimation de la pecision des pedicteursrepose sur la comparaison
des evolutions du coe cient de multiplication et des sectons e caces moyennes au
cours du temps calcukes par le pedicteur avec celles cakes par le code MURE
pour un echantillon de compositions isotopiques de combtilsle neuf n‘appartenant
pasa la banque de donrees utilisee pour entramer le PMCCes simulations MURE
dierentes de celles de la banque de donrees d'entrammemt constitue unechantillon
de test incependant.

De plus, les pedicteurs seront confrones,a l'usage I de simulations avec le code
CLASS, a des compositions isotopiques de combustibles MOXEURais egalementa
des compositions de combustibles MOX, pour assurer une ewgelle transition entre
l'utilisation des deux combustibles dans un eacteur. Dexechantillons incependants de
compositions isotopiques de combustible neuf ont donoetonstities : unechantillon
MOX et unechantillon MOXEUS. Les compositions isotopiques & combustible neuf
qui composent ces echantillons ont ek cetermirees sivant le méme processus que
celui utili’e pour construire les banques de donrees (ciestion 3.1.2.9. Deux LHS
incependants de 100 et 120 points ont doncek construitsur les espaces isotopiques
des combustibles MOX (cf tablealB.3) et MOXEUS (cf tableau 2.6). Les simulations
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devolution dans un assemblage in ni de chacune de ces coogtions isotopiques ont
ensuite ek ealiees avec le code MURE. L'ensemble desapanetres des simulations
assemblages de la banque de donrees MOXEUS sont repris a éidique (cf section
2.3.3.9. Levolution du coe cient de multiplication et des secti ons e caces moyennes
au cours du temps, de Oa 6 ans, pour chacune de ces composgiest ensuite stoclee.
Un estimateur de la dierence entre le calcul ealise par B PMC et celui ealie par

MURE est alors calcuke pour chaque instant de la simulation MRE et chaque pa-
rametre.

Pour le coe cient de multiplication, il s'agit de Dk, (t) equation 3.9), la dierence
relative entre le coe cient de multiplication calcue par MURE, kMURE (1) et celui
calcuk par le pedicteur kPMC (t) pour chaque pas en temps de chaque simulation
MURE.

KYVRE (1) KEYC (1)
KYURE (1)

Dk, (t) = (3.9

Pour chaque section e cace moyenn(m, pour chaque isotope du combustible et
pour la eaction nuckaire r, I'estimateur D {(t) est calcuk pour chaque pas en temps
de chaque simulation MURE gquation 3.10. Il correspond a la dierence relative
entre la section e cace moyenne calcuee par MURE [ (t)MURE et celle calcuke par le
pedicteur [ (t)PMC.

D Ir(t) _ iI’(t)MURE iI’(t)PMC

T OVORE (3.10)
|

A partir de ces estimateurs, la qualie de la eponse du Beau estevaliee. Cepen-
dant, comme la valeur duk; (t) et de chacune des sections e caces moyennes calcuke
par MURE a un instant t; cepend de I'historique de la simulation, c'esta dire des
valeurs calcukes a tous les pas en temps peedent, tdas les valeurs d'une méme
simulation sont corekes. A n de n'avoir que des valeursncependantes, la qualie de
eponse du eseau estevallee pour chaque pas en temps tesimulation MURE.

Par congquent, pour chaque pas en temps, les distributisrdes valeurs d®k (t)
ainsi que deD {(t), pour chaque section e cace moyenne, sontetablies. Les#ma-
teurs de la qualie de eponse du eseau de neurones sontoas la moyenne ainsi que
lecart-type de chacune de ces distributions.

3.3.2 Application au mockle de chargement de combustible

Le moctle de chargement de combustible impement dans IGASS pour les REP
ajuste la quantie de matere ssilea pelever des stocks disponibles en fonction de
I'impact de son isotopie sur levolution du coe cient de multiplication. Celle-ci est
calcuke par un pedicteur de coe cient de multiplication in ni. Dans cette section, la
construction et le test de ce pedicteur pour le combustilel MOXEUS sont pesentes.

3.3.2.1 Architecture du pedicteur de coe cient de multiplication

La premereetape de la construction d'un PMC consistea dterminer l'architecture
qgui permettra d'atteindre les meilleures performances deegiction. Dans I'outil TMVA
[78], utiliee pour construire les PMC (cf section3.1.2.3, plusieurs paranetres de cette
architecture peuvent etre modies. Dans ce travail, le nmbre de couches cactees, le
nombre de neurones par couches cactees ainsi que la natugdalfonction d'activation
ont et teses. Deux fonctions d'activation sont consigees : une fonction sigmo«de
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ainsi qu'une tangente hyperbolique. Ensuite, le PMC peuttée compos d'unea trois
couches cachees constittees de Oa 21 neurones. Le tahleéa6 pesente une synthese
des cas consicces.

Table 3.6 { Synthese des architectures tesees pour le percemn multicouche esti-
mant levolution du coe cient de multiplication.

Fonction | Couches caclees Neurones par couche cacltegeCon gurations
d'activation possibles
tanh 1,20u3 0, 6,9, 12, 15,18 ou 21 258
sigmo-de 1,20u3 0,6,9, 12, 15,18 ou 21 258

Au total, 516 con gurations possibles du PMC sont considaes. Leurs architectures
sont pesenees sur la gure 3.14 lls sont composes d'une couche d'entee constitlee
de 10 neurones. Huit d'entre eux contiennent les proportiorde chaque isotope dans
la composition initiale du combustible (Xssy a X 2415 ), auxquels s'ajoute le neurone
contenant le temps auquel est calcuk l&; (t), ainsi que le neurone du biais. S'en
suivent unea trois couches cachees composes de Oa 21lunenes de calculs, en plus
des neurones de biais. Finalement, la couche de sortie eststiivee d'un neurone
contenant I'estimation du k; (1).

Figure 3.14 { Architecture des PMC entra’Yes pour calculer lek; (t) assocea une
composition isotopique de combustible neuf et un temps denn

Pour chacune de ces con gurations, le PMC assoce est erfia sur la banque de

89



Chapitre 3 Description, ceveloppement et application de'dutil de simulation
CLASS

donrees BD, 16. Il est ensuite tese sur les echantillons de test corresmdant aux
combustibles MOXEUS et MOX suivant la nmethodologie peseme dans la section
3.3.1.2 Pour chaque pas en temps, les estimateurs moyenne eteepmpe de la qualie
de eponse du eseau de neurones sont enregistes.

An de comparer les con gurations entre elles, un estimateude la qualie de
eponse plus global aeeetabli. Il s'agit, pour une conguration donree, du nombre
de pas en temps dont les valeurs de la moyenne et de lecaype assoceesa la dis-
tribution de dierence relative entre la eponse de MURE et celle du PMC Dk; (t))
satisfont un criere de pecision. Ces estimateurs ont par but de rendre compte de la
qualie de pediction du PMC pour chaque pas en temps simsihrement. Deux crieres
de pecision ontee choisis selon que le test porte sur leombustible MOX ou le com-
bustible MOXEUS. Le criere pour le combustible MOXEUS, Guoxeus ,» requiert une
valeur de la moyenne de la distribution comprise dans l'intealle [-25, 25 pcm] et un
ecart-type inkrieura 250 pcm. Le criere pour le combustible MOX, quanta lui, C yox ,
requiert une valeur de la moyenne de la distribution compesdans l'intervalle [-35, 35
pcm] et unecart-type inerieura 350 pcm.

Ces crieres ontee e nis en colerence avec le calculde l'erreur statistique lee
au calculs MCNP (section2.3.3.2. Comme les PMC ne sont pas seulement entra’fes
sur I'espace isotopique MOX, la eponse attendue sur la pction de levolution du
ky (t) pour le combustible MOX est suppose moins pecise que pole combustible
MOXEUS. Par congquent, lintervalle du criere Cyox a et elargi par rapporta
Cwmoxeus -

Les nombres de pas en temps satisfaisant ces crieres soppeags, dans la suite,
Nitons > et N}OY respectivement pour les combustibles MOXEUS et MOX. Les va-
leurs de NepisYS et Niois pour chacune des 516 con gurations sont repesenes sur
le graphique de la gure3.15

50

Ntemps

40

— MOX %% b

O 0 { 10 DX ) : - G ) 0 e ::::: Dimmmnend ::::::: |
Configuration

Figure 3.15 { Nombres de pas en temps}§1cVs et NYOX, satisfaisant, respective-
ment, le criere Cyoxeus €t Cuwox pour chaque con guration de PMC teste. 80 pas

en temps sont teses au total.
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Le nombre NiO%s a tendancea etre inerieura NiOSEYS . En e et, la valeur maxi-
male obsenee pour %S parmi les 516 con gurations, est de 33 pas en temps satisfai-
sant le criere Cyox sur 80 pas en temps au total. Dans le cas du test sur le combbéi
MOXEUS, certaines con gurations permettent d'obtenir une véeur de Nyoxeus de 49
pas en temps sur 80.

Neanmoins, certaines con gurations permettent d'obter une reconstruction sa-
tisfaisante de la valeur duk; (t),a la fois pour les combustibles MOX et MOXEUS,
compte-tenu des crieres Guox €t Cuoxeus choisis. C'est le cas, par exemple, de la
con guration 465, dont les valeurs de MO5; et NioKEYS sont respectivement de 33 et
41 pas en temps, les points correspondant sont mis eneviden par des ronds pleins,
sur la gure 3.15 Cette con guration utilise une fonction d'activation de type sigmosde
et est compose de 3 couches caclees, chacune constitleel8 neurones. Finalement,
c'est cette con guration qui est utilisee pour la pediction de levolution du k; (t) dans
la suite de ce travail. Ses performances seront plus amplerhéiscute dans les sections
3.3.2.2et 3.3.2.3

La recherche d'une con guration optimale pour le PMC condilile egalement une
occasion detudier l'impact des dierents paramnetres qui ontee teses sur la qualie de
eponse du eseau de neurones. La gur8.16est divisee en 4 graphiques repesentant
les valeurs de {055V en fonction du nunero assocea chaque con guration, swiant le
méme principe que la gure3.15 Chacun de ces graphiques met en lumere I'in uence
d'un des 4 paranetres teses : le type de la fonction d'actation, le nombre de neurones

sur la premere caclee ainsi que sur la deuxeme et la treaeme si elles existent.

MOXEUS
‘temps
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30|

20

10,

Fonction d'activation

Figure 3.16 { Nombres de pas en temps J$XEUS
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W 12 neurones
W 15 neurones
“| .18 neurones

N 21 neurones
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satisfaisant le criere Guoxeus

pour chaque con guration de PMC tesee. Les valeurs des 4 paretres teses (type
de fonction d'activation, nombre de neurones sur la preme couche caclee ainsi que
sur la deuxeme et la troiseme) sont mis enevidence pouchaque con guration.

Ces graphigues mettent enevidence l'impact du type de la fation d'activation
sur la pediction du k; (t). Il apparat qu'une sigmoede est plus appropree a cete
probematique. L'impact du nombre de neurones sur la presre couche caclee est
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egalement assez clair. La qualie de la pediction augmete avec le nombre de neurones
sur cette couche dans le cas de I'utilisation d'une tangentsperbolique comme d'une
sigmosde. Pour le cas de la sigmosde, une saturation ests#reea partir de 15 neurones.
L'in uence du nombre de neurones sur la deuxeme couche ¢ae est, quanta lui,
moins visible. Cependant, les points correspondantsa desn gurationsa une seule
couche caclee, c'esta-dire 2ro neurone sur la deuxese couche caclee, pesentent
sysematiquement une valeur de O55YS nulle. Cela conrme la recessie, dans le
cadre de cette probematique, d'une deuxeme couche caehdans l'architecture du
PMC. La pesence d'une troiseme couche cachee n'est pasujours signe d'une plus
grande valeur de NOXEYS .

Neanmoins, les con gurations maximisant la valeur de }oX=YS combinent, pour
la plupart, l'utilisation d'une sigmoede, la pesence dune premere couche caclee avec
un nombre de neuroneseleveX¥ 12) ainsi que de deux couches caclees suppkmentaires

avec un nombre de neurones sugerieura 6.

3.3.2.2 Pediction du coe cient de multiplication

Le PMC utili pour calculer levolution au cours du temps du k; (t) est donc
compos d'une couche d'entee constittee de 10 neuronede trois couches caclees
de 19 neurones (18 neurones de calculs en plus du biais) etnd'wcouche de sortie

constittee d'un neurone contenant I'estimation duk, (t). La gure 3.17pesente deux
graphiques repesentant levolution de la qualie de reponse de ce PMC sur la pediction
du k; (t)a chaque pas en temps de la simulation MURE pour les deuxeahtillons de
test correspondanta des combustibles MOXEUS et MOX. Les poistde ces graphiques
correspondent aux moyennes des distributions de dieremcrelative entre la pediction
de la valeur duk; (t) par le PMC et celle issue du calcul MUREDK; (t) e€quation 3.9),
pour chaque pas en temps. Les barres d'erreurs, quanta sll@epesentent lecart-type
de chacune de ces distributions.

Ces repesentations de la qualie de reconstruction du Pl montrent une mauvaise
reconstruction du PMCa t = 0, pour les deux types de combustible. En e et, la
valeur moyenne de la distribution de®k; (t) est tes cecake vers les valeurs regatives
(inkrieurea -1.5%) et lecart-type est pluseleve qu e pour les autres pas en temps (
600 pcm). Ceci s'explique par la di cule pour le PMCa reconstruire la forte chute de la
valeur duk; (t) duea l'e et du Xenon dans les premiers jours de l'irradiaion (cf section
2.3.3.5. Cette forte chute cee une rupture dans la tendance de laoarbe dévolution
du k; (t) qui perturbe la reconstruction par le PMC. Le mockle de ch@ement du
combustible pour les REP (cf sectior8.1.3.9 ne recessite jamais que la valeur du
k, (t) soitevalleea t = 0. Cette mauvaise reconstruction n'in ue donc pas sur la
qualie du moctle.

Pour les pas en temp$> 0 jusqua t < 9 mois, la valeur moyenne de la distribution
se rapproche de zro et lecart-type se eduit. Ensuite pour les pas en temps compris
entret > 9 mois ett < 4 ans, le rapport entre la valeur de la moyenne de la distribioh
et sonecart-type est sugerieura un ordre de grandeur. Le valeurs de lecart-type se
situent dans l'intervalle [180, 240 pcm] pour le combustieIMOXEUS et [180, 280 pcm]
pour le combustible MOX. La pecision sur la reconstructiordu PMC est alors du méme
ordre de grandeur que l'erreur statistique induite par l'utisation du Monte-Carlo par
MCNP pour calculer lek; (t) (cf section2.3.3.9.

Au debh de t = 4 ans, la qualie de la reconstruction duk; (t) pour le combustible
MOXEUS reste stable, avec des valeurs decart-type se situadans l'intervalle [180,
260 pcm]. Cependant, elle se degrade pour le combustible MOEN e et, dans ce cas,
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Figure 3.17 { Reconstruction duk; (t),a chaque pas entemps de la simulation MURE,
pour deuxechantillons de test independants appartenanaux espaces isotopiques des
combustibles MOXEUS (courbe rouge) et MOX (courbe bleue).

la valeur de la moyenne est comprise entre -200 et -100 pcnt 8ordre de grandeur de
lecart type de la distribution des Dk (t). Les distributions desDk; (t) dans ce cas ne
sont donc plus centees. L'impact de la cegradation de lagconstruction duk; (t)a des
temps d'irradiationelewes dans le cas du combustible MOXsera quantie enevaluant
la qualie de pediction du burn-up maximal assocea chaque composition isotopique
MOX. Cette etape sera ealise pour les deux types de comistible et sera discuee
dans la section suivante. Quoi qu'il en soit, les pedictioss obtenues pour levolution
du k; (t) dans le cas du combustible MOX sont satisfaisantesetantahre que I'espace
isotopique du combustible MOX est un sous-espace de |'espasotopique MOXEUS
qui plus est sittea son extemie sur la dimension relativea I'enrichissement en?%°U.

La caracerisation de la qualie de reconstruction des PNC estegalement 'occa-
sion devaluer I'impact du nombre devenements utilises pour I'entranement des PMC.
Pour ce faire, trois PMC ontek entraYes chacun sur uneportion de taille dierente
de la banque de donrees MOXEUS : lequivalent de 50, 500 et 1@8imulations MURE
dierentes. Les points assocesa ces troisechantillms sont slectionres akatoirement
dans la banque de donrees compekte. La nethode de test sunechantillon de simu-
lations incependant, cecrite dans la section3.3.1.2 est ensuite appliquee sur chaque
PMC. Comme dans les paragraphe peedents, des graphiq@avec barres d'erreur
sont utiliees pour repesenter levolution au cours du temps de la valeur moyenne et de
lecart-type des distributions des Dk, (t). La gure 3.18 pesente les trois graphiques
avec barres d'erreur assoces au trois PMC entra’yes suesechantillons de 50, 500 et
1000 simulations MURE.

Bien que les dierentesevolutions de la qualie de eponses des PMC soient proches,
la superposition de ces graphiques montrent une eductisigni cative de lecart-type
de la distribution desDk (t) avec le nombre dechantillons utilises pour I'entra™eament.
Cet e et est d'autant plus visible entre les echantillons & 500 et 1000 simulations.
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Figure 3.18 { Reconstruction duk; (t),a chaque pas entemps de la simulation MURE,
pour unechantillon de test de 120 exenements appartenara |'espace isotopique du
combustible MOXEUS. Trois tailles pour lechantillon d'entranement sont pesentes
(50, 500 et 1000 simulations MURE)

La choix du nombre dewenements de la banques de donreesacteur utilisee pour
I'entranement des pedicteurs se justi e donc a postedri.

3.3.2.3 Pediction du burn-up maximal

La reconstruction duk; (t) par le PMC a pour but de permettre une estimation
du burn-up maximal de la compaosition isotopique de combubte assocee. Le burn-up
maximal assocea chaque composition isotopique de cométible neuf desechantillons
de test incependants pour les combustibles MOX et MOXEUS, a awee calcuk via
l'algorithme de determination du burn-up maximal utilise dans le moctle de charge-
ment de combustible de CLASS. Le fonctionnement de cet algitwne est discue dans
le cetail dans la section3.1.3.2 A chaque fois que le&k; (t) doit etre evalle dans cet
algorithme, le PMC pesent dans la section peedenteest utilie.

Une nethode de calcul de ces burn-upsa partir des simulaties MURE aet ap-
pligiee. Le mocele, pesene dans la section3.1.3.2 est utili® pour ceterminer le
burn-up maximal assocea chacune des compositions isqigues de combustible neufa
partir des simulations MURE. Les valeurs des burn-ups obtesypar cette nethode sont
prises comme ekrences. Suivant le méme principe quelwiedu mocele de chargement
de combustible, un algorithme de dichotomie fait varier la wee d'irradiation totale,
et ainsi le burn-up maximal assoce, jusqua ce que la coriibn sur le <k$ > (t = %),
donree par lequation 3.6, soit satisfaite. Le< k¢ > (t = %) est calcuk a partir
de lequation 3.5 a1 chaque k; (t + %) est calcuk par une interpolation lireaire de
levolution du k; (t) issu de la simulation MURE.

Pour chacun de ces calculs de burn-up maximal ealises agstir de la pediction
du PMC ou des esultats de la simulation MURE, unks,; de 1.03 et un plan de
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chargement par tiers ontee choisis.

Finalement, pour chaque composition isotopique de combuse neuf MOX ou
MOXEUS, la dierence relative, DBU ., entre le burn-up maximal calcue par CLASS
a partir de la pediction du PMC et le burn-up maximal cedu it de levolution du k; (t)
de la simulation MURE est calcuk suivant lequation 3.11

BuMURE BUPMC
DBU e = e R (3.11)

max

Les compositions isotopiques pesentant un burn-up maxiah sugerieur au burn-up
limite de la banque de donrees (75 GWij/t) voient leur burn-upmaximal »>a cette
valeur. Elles ne sont pas prises en compte dans la suite, taxdmme les compaositions
pesentant un burn-up maximal nul. En e et, ces compositios ont, par ce nition, un
DBUnax nul et pourraient biaiser I'estimation de la pecision du alcul du burn-up
maximal. Finalement, 79 exenements sont retenus sur les 02\enements initiaux de
lechantillon MOXEUS et 65evenements sont retenus sur lesL00 de lechantillon MOX.

Les distributions des DBU,.x dans le cas des combustibles MOX et MOXEUS
sont pesenees sur la gure 3.19 Ces distributions sont ajusees par des fonctions
gaussiennes dont les paranetres sont pesenees dans lencades.

MOXEUS MOX
0w F Entries 79 0 F Entries 65
g C Constant 28.41% 4.66 §25__ Constant ~ 24.85+5.18
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Figure 3.19 { Distribution de la dierence relative entre le BUYYRE deduit du calcul
MURE et le BUTMS calcuk par le mocele de chargement de combustible pour de
echantillons de test independants appartenant aux espass isotopiques des combustibles
MOXEUS et MOX. Les courbes bleue et rose sont des fonctions gaasges issues d'un

ajustement. Leurs paranetres sont pesenes dans les eades de méme couleur.

La distributions des DBU,,ox pour le combustible MOXEUS pesente une moyenne
de 3 10 3 et unecart-type de 1.22 %. Ces valeurs sont colerentes avkes paranetres
de la fonction d'ajustement utilisee pour caraceriser & distribution des DBUp, du
moctle REP MOX dans CLASS Bg]. Dans ce cas, la distributions des DBk, est
caracerie par une moyenne de:3 10 2 et unecart-type de 1.49 %. La taille de
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I'espace isotopique MOXEUS ne semble donc pas etre un obs¢acla construction et
['utilisation des PMC.

Pour ce qui est du combustible MOX, la distributions des DB, est caraceriee
par une moyenne de 410 2 et unecart-type de 2.77 %. Comme celaetait attendu, le
calcul du burn-up maximal base sur la pediction duk; (t) par le PMC entraYe sur
la banque de donrees MOXEUS est moins pecis dans le cas du damtible MOX que
celui du combustible MOXEUS. Cependant, cette pecision rés satisfaisante etant
donre que l'espace isotopique MOX n'est qu'un sous-espade l'espace isotopique
MOXEUS. De plus, l'utilisation de ce PMC dans l'espace isotogue MOX n'aura lieu
seulement dans le cas de la transition, au sein d'un seul &aur, de l'utilisation du
combustible MOX vers celle du combustible MOXEUS.

3.3.2.4 Etude de la bijectivie de la fonction BU max = f(matere ssile)

Le moctle de chargement du combustible, dans CLASS, repose Bhypotlese que
le paranetre P est une fonction monotone croissante de la teneur en materssile
dans le combustible. Dans le cas du REP MOXEUS, cela revient aomsicerer que
l'ajout de matere ssile (plutonium et/ou 2*°U) dans le combustible neuf - et donc en
remplacement de noyaux d®U - contribue toujoursa augmenter la duee d'irradiation
totale et ainsi le burn-up maximal. Or I'espace isotopique RXEUS est tesetendu, et
les compositions du vecteur plutonium sont tes vareeslL'e et de I'ajout de vecteurs
plutonium tes riches en 2*°Pu ou encore erf*Pu sur levolution du burn-up maximal
atteignable par une composition isotopique de combustibéioit etre etude.

Consicerons deux vecteurs isotopiques de matere ssilgplutonium + 23U), IV,
de masseM; et IV; de masseM;. Le premier vecteur isotopique |V assoce dans
un combustible neuf de mass®l a son vecteur isotopique compementaire d®8U de
masseM  M; permet d'atteindre un burn-up maximal BU. De son cog, le deuxeme
vecteur isotopique 1 egalement assoce dans un combustible neuf de masdgea son
vecteur isotopique compkmentaire d*®U de masseM  M; permet d'atteindre un
burn-up maximal BU;. A pesent, consicerons la somme des deux pecedents eteurs
isotopiques IV =1V ; +1V ;. Ce vecteur isotopique somme assoce dans un combustible
neuf de massé a son vecteur isotopique compementaire d®U de masseM (M, +
M;) permet, quanta lui, d'atteindre un burn-up maximal BUj; .

Etudier la monotonie de la fonction BU,.x = f(matere ssile), revienta comparer
la valeur de BU a celle de BU;. Si la dierence BUj; BU; est toujours positive,
I'ajout de la matere ssile IV ja IV ; contribue toujoursa augmenter la valeur de burn-
up maximal accessible. Si la dierence By BU; est parfois positive ou regative, la
fonction BUpox = f(matere ssile) n'est pas toujours monotone.

250 vecteurs isotopiques, IV composs de plutonium et?**U ontet constites,
suivant un Latin HyperSquare Sampling (LHS) §€], dans I'espace isotopique du com-
bustible MOXEUS (cf tableau 2.6). Les proportions de chaque isotope du plutonium
dans le vecteur plutonium normalis (sauf 1€*°Pu) sont ties akatoirement suivant
le LHS. La proportion de?*°Pu est ensuite ajusee a n que la somme des proportions
soitegalea 1. Un duee de cecroissance di?*'Pu en ?*!Am est tiee akatoirement.
La masse totale du vecteur plutonium estegalement tiee @atoirement sur l'intervalle
[0, 8%] de la masse totale en noyaux lourdd d'un REP. Cet intervalle est choisi de
manerea ce que l'addition de deux vecteurs plutonium neapasse jamais, en masse, les
16% de plutonium dans le combustible neuf (limite de la bangule donrees MOXEUS
(tableau 2.6)). Cette masse permet d'exprimer le vecteur plutonium norali®e en un
vecteur isotopique contenant le nombre eel de noyaux de afue isotopes. Une masse
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d'2%U, comprise entre 0 et 2.5% de la masse de noyaux lourds du costthle neuf,
estegalement ajoukea ce vecteur isotopique.

En ealie, cet ensemble d'lV; constitue egalement I'ensemble d'ly. Le choix a
et fait de conserver ces mémes vecteurs isotopiques ade pouvoir eventuellement
observer le cas V=1V ;.

En utilisant I'algorithme de CLASS permettant de calculer leburn-up maximal as-
soceea une composition isotopique de combustible neudhaque BY assocea un com-
bustible contenant I'V; et son compement d®38U est calcue. De méme, l'algorithme
calcule chaque By assocea un combustible contenant I et son compement d®38U.
Finalement, ce sont les By assocesa chaque combustible contenant la combinaison
des deux vecteurs isotopiques peedents, |V, et son compement d®38U qui sont cal-
cuks. Au total, 250 x 250 combinaisons |y sont possibles soient 62 500 combinaisons.
Pour chacun de ces calculs de burn-up maximal ealises agstir de la pediction du
PMC, un Kse,i de 1.03 et un plan de chargement par tiers ontee »es.

Letude de la fonction BUn.x = f(matere ssile) consiste ensuite a evaluer la
dierence BU;  BU; pour toutes les combinaisons possibles jV Dans la suite, les
cas pour lesquels BlU= 0 ne sont pas pesenes. En e et, dans ce cas, Bl BU; sera
toujours superieur ouegala z2ro. Cesewenements presentent peu d'inerét pour cette
etude. De plus, ils peuvent entraver la lisibilie des gures pesenees dans la suite. La
gure 3.20 pesente la valeur de la dierence BU; BU,; en fonction des valeurs de
BU;. Au total, 36000evenements sont donc consicees.
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Figure 3.20 { Repesentation de la dierence BU;  BU; en fonction de BY pour
36000 combinaisons ly.

Ce graphique met enevidence la pesence de points correslanta une dierence
BU;  BU; inkrieurea 0. Ces points sont repesenes en orange. Bns certains cas,
I'ajout d'un vecteur isotopique IV, compos de plutonium et d**°U, et donc identie
comme de la matere "ssile",a un vecteur de matere ssile IV; tend a diminuer
le burn-up maximal du combustible total par rapporta un conbustible contenant
seulement comme matere ssile le vecteur I\ Sur les 36000 combinaisons pesenees
ici, 1260 pesentent une dierence BU;  BU; inkrieurea 0 soit environ 3.5%.
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Le graphique de la gure3.20 montre que les cas B}y BU; < 0 correspondent
toujoursa I'ajout d'un vecteur isotopique IV; dont le burn-up maximal dans un com-
bustible neuf, BY, est nul pour un calcul de burn-up maximal avec Ulse,i de 1.03.
Ces compositions de combustibles neufs pesentent donsdaleurs dek; au cebut de
l'irradiation inerieuresa la valeur du K . Apees \eri cation, ces k; au cebut de l'irra-
diation sont méme sysematiquement inerieuresa 1. Le compositions des I assoces
a cesewenements sont illustees sur la gure 3.21 Les distributions des Bl  BU; y
sont repesentes en fonction de la teneur en plutonium (), de I'enrichissement en
Xz dans le combustible neuf et des proportions déPu + 24'Pu (Xzsopy4 241py) €t de
240py + 242Py (X240pys 242p,) dans le vecteur plutonium du vecteur isotopique V.

Figure 3.21 { Repesentation de la dierence BU;  BU; en fonction de la teneur en

plutonium (wp,), de I'enrichissement en X%s dans le combustible neuf et des propor-
tions de 23°Pu + 241Pu (Xzsopyy 241py) €L de 240PU + 242PU (X240 pys 262py ) dans le vecteur

plutonium du vecteur isotopique V.

Cesewenements concernent plutdt des I\ caracerise par un enrichissement Xss
dans le combustible neuf faible. Du coe de la compositiodu vecteur plutonium
des 1V, le constat est encore plus net. Ces exenements sont cames par des
IV; ayant un vecteur plutonium dont la proportion, Xesepy: 241p,, des noyaux ssiles
(?*°Pu + ?*1Pu) est faible (15a 40% du vecteur plutonium) alors que la @portion
Xauopys 22p, de ?#2Pu + 24Py estelewee (45a 70% du plutonium). Le ?*°Pu est tes
fertile, contrairement au ?*?Pu qui est un noyau serile P]. Ceci pourrait expliquer
ce pkenonene de diminution du burn-up d'un combustible agc I'ajout de plutonium.
Cependant, uneetude plus approfondie de cet e et devraiette meree. Ceci est hors
du cadre de ce travail. Dans le cadre de ce travail, un contedsysematique de la
nature de la fonction BU,.« = f(matere ssile)a chaque ieration de l'algorithme d e
construction du combustible aet ajoue au code CLASS.

3.3.3 Application au mockle d'irradiation

Dans CLASS, le calcul de levolution isotopique du combudtie sous irradiation
est ealie par le mocele d'irradiation. Ce moctle esout lequation de Bateman, dans
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laquelle sont injecees les valeurs des sections e cacesoyrennesm pour chaque
isotopei du combustible, pour la eaction nuckairer. Chacune de ces sections e caces
moyennes est calcuke par un pedicteur cede. Dans cdé section, la construction et
le test de ces pedicteurs sont pesenes.

3.3.3.1 Pediction des sections e caces

A I'heure actuelle, trois types de eactions nuckaires @t prises en compte dans
CLASS : la ssion, la capture et les eactions (n,2n). De plusseules les eactions
nuckaires caracerises par une section e cace moyermsugerieure au seuil » (10 ©
barns) sont prises en compte dans les simulations MURE congéint les banques de
donrees dans le cas de combustible U/Pu en REP (cf sectidh3.3.9. Finalement,
700 eactions nuckaires sont traiees dans le mockle ‘dradiation de CLASS. Chacune
d'entre elles est calcuke par un perceptron multicouche®?MC). Au total, 700 PMC
sont entraYes.

La gure 3.22pesente une vue schematique de l'architecture qui aet retenue pour
ces PMC apes plusieurs essais successifs. Elle est cowestid'une couche d'entee com-
pose de 10 neurones. Huit d'entre eux contiennent les propions de chaque isotope
dans la composition initiale du combustible (X%sya X 2414, ), auxquels s'ajoute le neu-
rone contenant le temps auquel est calcuk la section e ca&cmoyenne | (t) consiceee,
ainsi que le neurone du biais. S'en suivent deux couches eashcomposes de 9 neu-
rones de calculs, en plus des neurones de biais. Finalemeatcbuche de sortie est

constittee d'un neurone contenant l'estimation de la se@n e cace moyenne ({m).

La forte variabilie des sections e caces pour des valeursle teneur en plutonium
faibles (cf section3.3.1.]) a conduita la construction de trois jeux de PMC (3 x 700
PMC) entraYes sur les 3 banques de donrees : BD:g, BDg 4 et BD4 1.

Les 3 jeux de PMC sont entraYes sur lesevolutions des d&ms e caces moyennes
issues des simulations MURE de la banque de donrees qui lest @&socee. La pecision
de chacun des PMC est ensuite teskee, suivant la nethode dest pesente dans la
section3.3.1.2 Chaque jeu de PMC est tesk sur la portion de lechantillm correspon-
danta ses valeurs limites en teneur en plutonium dans le cdiustible : de Oa 4 % de
plutonium dans le combustible pour les PMC entraYes sura BDg 4, de 4a 16% pour
les PMC entraYes sur la BD, ¢ et la totalie de lechantillon pour les PMC entra'ves
sur la BDg 16.

Pour chaque jeu de PMC et chaque section e cace moyenr@, la distribution
des dierences relatives entre la valeur de la section e cee moyenne calcuke par
MURE et celle calcuke par le PMC,D {(t) equation 3.10, estetablie pour chaque
pas en temps de la simulation MURE. Les valeurs de moyenne etadirt-type de
chacune de ces distributions sont ensuite calcukes.

Ineressons nous, tout d'abord,a la pediction des sedbns e caces moyennes dans
le cas de lechantillon de test correspondant au combustiMOXEUS. Les gures3.23
3.24 et 3.25repesentent la valeur absolue de la moyenne en fonction decart-type
pour chaque distribution assoceea chaque section e ca& moyenne,a 0, 25, 50 et 75
GWilt, pour les eactions de ssion, capture et (n,2n). Seus les esultats obtenus avec
les PMC entrayes sur la banque de donrees compkte, B 6, sont repesenes sur
ces gures. Un jeu de couleur estegalement utiliee pour iddi er la pecision des PMC
sur le calcul des sections e caces moyennes des actinidesierets.

Consicerons, tout d'abord les sections e caces de ssionta@le capture neutronique.
Les deux gures assocees3(23 et 3.29 mettenta nouveau enevidence la di cule
pour les PMC a reconstruire les valeurs des paranetres ngoniquesat = 0 dua
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Figure 3.22 { Architecture du PMC utilie pour calculer chaque {(t) assoceea une
composition isotopique de combustible neuf.

I'e et Xenon. Pour les autres pas en temps, les esultats @ant comparables bien que la
pecision semble se cegrader entre 25 et 75 GWj/t. Des vales moyennes pluselewees
sont notamment obseneesa 75 GWij/t. Dans le cas des sectisre caces de ssion, la
gure 3.23met enevidence des valeurs decart-type,a 75 GWij/t, qui peuvent atteindre
2%, pour les distributions de<D T (t) du *°Pu et du ?*'Pu, deux actinides jouant un
réle peponcerant dans au regard de la ssion dans le comistible, et jusqua 3% pour
d'autres actinides comme I€**Np ou encore I€4Cm. La gure 3.24 quanta elle, met
enevidence des valeurs decart-types,a 75 GWij/t, qui pewent atteindre 6% pour les
sections e caces moyennes de capture de certains noyauxtamment pour ['242 Am.

L'inerét de l'utilisation des PMC entraYes sur des saus-espaces de la banque de
donrees compekte (BD, 16 et BDg 4) peut alors se justi er. Dans le cas des sections
e caces moyennes de ssion, lesecarts-types obtenus, a5/GWij/t, pour tous les acti-
nides traies sont inkrieursa 2% pour les PMC entra'yes sur les banques de donrees
BD, 16 et BDg 4. En ce qui concerne les sections e caces moyennes de captues
ecarts-types maximaux obsenes pour tous les noyaux,ay GWj/t, ne cepassent pas
les 3.5 % (4%) pour les PMC entra’yes sur la BP 15 (BDg 4).

Dans le tableau3.7, les valeurs de moyenne et decart-type des distributiondes
DW, obtenues avec les PMC entraYes sur les banques de dees By 4, et BD4 15
sont compaees a celles obtenues avec les PMC entraYyesir la banque de donrees
BDy 16. Les valeurs pesentes dans ce tableau concernent lestgans e caces moyennes
peponcerantes dans le cas du combustible REP MOXEUS. Deuxaleurs de burn-up
sont slectionrees : 0 et 75 GWij/t. Le gain obtenu sur la peliction des sections e -
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Figure 3.23 { Dispersion sur la reconstruction des sections e casemoyennes (n,f)
par les PMC entraYes sur la B}y 16 et teses sur unechantillon de test appartenant
a l'espace isotopique du combustible MOXEUS, pour 4 valeursedburn-up : 0, 25, 50

et 75 GWijt.
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Figure 3.24 { Dispersion sur la reconstruction des sections e casanoyennes (n,)
par les PMC entraYes sur la B} 15 et teses sur unechantillon de test appartenant
a l'espace isotopique du combustible MOXEUS, pour 4 valeursedburn-up : 0, 25, 50
et 75 GWjlt.

caces moyennes de ssion dti°Pu et du ?*'Pu, en utilisant les PMC entrayes sur les
deux sous-espaces de la banque de donrees est assez importa
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