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R�esum�e

Les codes de simulation du cycle du combustible nucl�eaire sont des outils permet-
tant d'�evaluer les strat�egies futures du cycle du combustible nucl�eaire et de comprendre
la physique de ce cycle. Dans le contexte d'incertitude entourant l'�evolution future du
parc nucl�eaire fran�cais, notamment concernant le d�eploiement de R�eacteurs �a Neutrons
Rapides au sodium (RNR-Na), la probl�ematique de cette th�eseest d'�etudier des so-
lutions alternatives de gestion du plutonium et des autres noyaux lourds, bas�ees sur
les R�eacteurs �a Eau Pressuris�es (REP). Les strat�egies �etudi�ees s'appuient sur deux
hypoth�eses. La premi�ere suppose un retard important dansle d�eploiement des RNR-
Na, impliquant une strat�egie d'attente visant �a stabiliser l'inventaire en plutonium.
La deuxi�eme hypoth�ese suppose un abandon de la strat�egiede d�eploiement des RNR.
Dans ce cadre, une strat�egie d'incin�eration du plutoniuma �et�e �etudi�ee pour quanti�er
la capacit�e de r�eduction de l'inventaire par les REP. Le code de simulation CLASS,
d�evelopp�e par le CNRS/IN2P3 et l'IRSN, est utilis�e. Le multi -recyclage du pluto-
nium en REP requiert un combustible d�edi�e. Des d�eveloppements ont �et�e r�ealis�es pour
mod�eliser le combustible �etudi�e, compos�e de MOX sur un support d'uranium enrichi.
Une m�ethodologie innovante d'�evaluation de sc�enarios nucl�eaires bas�ee sur l'analyse
globale de sensibilit�e a �et�e appliqu�ee. Cette m�ethodea permis d'identi�er des sc�enarios
de r�ef�erence pour la stabilisation et la r�eduction de l'inventaire en plutonium et acti-
nides mineurs. Des simulations du cycle d�etaill�ees ont �et�e r�ealis�ees a�n d'analyser la
capacit�e des REP �a g�erer le plutonium �a l'�echelle du cycle.

Mots-cl�es : Gestion du plutonium, simulation de REP, simulation du cycle nucl�eaire,
CLASS, Analyse de sensibilit�e.
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Abstract

Nuclear fuel cycle codes are used to evaluate fuel cycle future strategies and to
understand the nuclear fuel cycle physics. In the context ofuncertainty related to the
future of French nuclear 
eet, especially on the Sodium FastReactor (SFR) deploy-
ment, the present work aims to study alternative solutions for plutonium and heavy
isotopes management, based on Pressurized Water Reactor (PWR). Two hypothesis
have been formulated to identify strategies. First, a delay has been expected in SFR
deployment, inducing a stabilization of plutonium inventory before SFR integration.
The second hypothesis is based on the assumption that SFR won't be deployed in
France. For this speci�c case, a plutonium incineration strategy has been studied to
quantify the PWR plutonium inventory reduction capacity. Fuel cycle simulations are
performed with the fuel cycle simulator CLASS developed by the CNRS/IN2P3 in
collaboration with IRSN. Plutonium multi-reprocessing in thermal reactor requires an
innovative fuel. Developments have been made to simulate a fuel composed of MOX
on enriched uranium support. An innovative methodology for fuel cycle simulation
evaluation, based on Global Sensitivity Analysis, has been applied. This methodology
leads to reference scenarios identi�cation for plutonium and minor actinides inventory
stabilization and reduction. Fuel cycle detailed simulations have been performed to
produce fuel cycle data, to analyze PWR plutonium managementat the cycle scale.

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

Les codes de simulation du cycle du combustible nucl�eaire,ou codes de sc�enarios
�electronucl�eaires, sont utilis�es pour �etudier d'�eve ntuelles strat�egies futures. Ces codes
calculent l'�evolution temporelle des noyaux pr�esents, dans un cycle du combustible
nucl�eaire, ainsi que les 
ux de mati�eres circulant entre les unit�es qui composent le cycle.
De ces observables de sortie peuvent être d�eduites d'autres grandeurs, la consommation
d'uranium naturel, la radiotoxicit�e des d�echets produits ou encore le coût actualis�e de
l'�electricit�e nucl�eaire, par exemple. Les politiques li�ees �a l'�energie �etant construites
dans un cadre national, ce type de calcul vise g�en�eralement �a mod�eliser le cycle du
combustible nucl�eaire nucl�eaire d'un pays.

Les outils de simulation du cycle du combustible nucl�eairepermettent d'�etudier
les m�ecanismes de base de la physique du cycle du combustible nucl�eaire. Ce type
d'outil est �egalement au c�ur de recherches interdisciplinaires. En e�et, un code de
simulation du cycle du combustible nucl�eaire int�egre de nombreux ph�enom�enes de
physique nucl�eaire, de physique des r�eacteurs et du cycledu combustible nucl�eaire ainsi
qu'un ensemble d'algorithmes complexes. De plus, les �etudes prospectives sur l'�energie
nucl�eaire s'int�egrent dans une probl�ematique �energ�etique plus large, rassemblant des
communaut�es de chercheurs issues des math�ematiques appliqu�ees, de l'�economie, de la
g�eologie ou encore de la sociologie. Les �etudes de sc�enarios �electronucl�eaires r�ealis�ees
avec ce type d'outil peuvent apporter des �el�ements de r�eponse aux probl�ematiques li�ees
�a la transition �energ�etique et ainsi accompagner la prise de d�ecision.

Depuis les ann�ees 2000, une grande partie des �etudes de sc�enarios �electronucl�eaires
fran�caises visaient �a �etudier la faisabilit�e du d�eplo iement, relativement rapide, des
R�eacteurs �a Neutrons Rapides refroidis au sodium (RNR-Na). Ces r�eacteurs de qua-
tri�eme g�en�eration permettraient de stabiliser l'inventaire en plutonium du cycle et de
transmuter une fraction importante des actinides mineurs (neptunium, am�ericium et
curium) produits pendant l'irradiation en c�ur. Cependant , plusieurs arguments re-
mettent en question cette strat�egie. Tout d'abord, le renforcement des crit�eres de sûret�e
suite �a l'accident de Fukushima impacte le coût de l'�electricit�e nucl�eaire de mani�ere non
n�egligeable. De plus, les grands travaux li�es �a la construction de nouvelles unit�es du
cycle sont sujets �a de nombreux al�eas (EPR de Flamanville ouCIGEO �a Bure). En�n, si
le projet de d�emonstrateur technologique de r�eacteur de quatri�eme g�en�eration ASTRID
est actuellement en phase d'�etude, le calendrier est largement d�ependant de d�ecisions
politiques di�cilement pr�evisibles. Ces arguments rendent complexes la pr�evision de la
future place du nucl�eaire dans le mix �electrique fran�cais, sp�ecialement dans le cadre de
la loi sur la transition �energ�etique. En cons�equence, ilconvient d'�etudier des solutions
alternatives pour la gestion du plutonium et des autres noyaux lourds.

Ce travail de th�ese s'inscrit dans ce contexte. Les strat�egies �etudi�ees s'appuient sur
deux hypoth�eses. La premi�ere suppose un retard importantdans le d�eploiement des
RNR-Na, impliquant une strat�egie d'attente visant �a stabil iser l'inventaire en pluto-
nium dans les r�eacteurs existants, des R�eacteurs �a Eau Pressuris�es (REP). La deuxi�eme
hypoth�ese suppose un abandon de la strat�egie de d�eploiement des RNR-Na. Dans ce
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cadre, une strat�egie d'incin�eration du plutonium sera �etudi�ee a�n de quanti�er la ca-
pacit�e de r�eduction de son inventaire par les REP.

Dans les deux cas pr�ec�edents, la strat�egie alternative de gestion du plutonium pro-
pos�ee repose sur le multi-recyclage de celui-ci dans les REP. A cause de limitations
relatives �a la sûret�e du r�eacteur, le multi-recyclage du plutonium en REP, dans le
combustible MOX utilis�e actuellement, est di�cilement envisageable. Parmi les com-
bustibles innovants, d�edi�es au multi-recyclage du plutonium en REP, propos�es dans
la litt�erature, c'est un combustible au plutonium sur support d'uranium enrichi qui a
�et�e choisi dans le cadre de ce travail. L'objectif de cetteth�ese est donc d'�etudier l'im-
pact, sur les observables de sortie du cycle du combustible nucl�eaire, de l'int�egration
du multi-recyclage du plutonium, dans un combustible sur support d'uranium enrichi,
dans les REP d'un parc �electronucl�eaire proche du parc fran�cais.

Pour r�ealiser cette �etude, le code de simulation CLASS (Core Library for Advan-
ced Scenario Simulation), d�evelopp�e par le CNRS/IN2P3 en collaboration avec l'IRSN,
est utilis�e et d�evelopp�e. Des mod�eles physiques du combustible au plutonium sur sup-
port d'uranium enrichi �etudi�e, ont �et�e int�egr�es au co de. Une m�ethodologie innovante
d'�evaluation des sc�enarios de multi-recyclage du plutonium dans les REP d'un parc
fran�cais simpli��e, bas�ee sur l'analyse de sensibilit�e globale a ensuite �et�e appliqu�ee.
Cette m�ethode a permis d'identi�er des sc�enarios de r�ef�erence pour la stabilisation et
l'incin�eration du plutonium en REP. Des simulations du cycle d�etaill�ees ont �et�e r�ealis�ees
a�n d'analyser la capacit�e des REP �a g�erer le plutonium �a l'�echelle du cycle.

Le premier chapitre de ce manuscrit vise �a donner une vue d'ensemble du contexte
dans lequel s'inscrit cette probl�ematique ainsi que du cheminement emprunt�e pour y
apporter des �el�ements de r�eponse. Dans le deuxi�eme chapitre, les concepts th�eoriques
de physique des r�eacteurs et du cycle du combustible nucl�eaire, sur lesquels s'ap-
puient ces travaux, ainsi que les aspects relatifs �a leur mod�elisation, sont d�etaill�es.
La probl�ematique du recyclage du plutonium en REP est �egalement examin�ee. Le
troisi�eme chapitre de cette th�ese est consacr�e �a la pr�esentation du fonctionnement
du code de simulation dynamique du cycle du combustible nucl�eaire CLASS, et des
di��erents d�eveloppements qui ont �et�e int�egr�es au cod e dans le cadre de ce travail.
Dans le quatri�eme chapitre, une m�ethodologie d'analyse des r�esultats de sc�enarios de
multi-recyclage du plutonium dans les REP d'un parc fran�cais simpli��e est pr�esent�ee.
Finalement, quelques sc�enarios de r�ef�erence pour la stabilisation et l'incin�eration du
plutonium en REP sont pr�esent�es dans le dernier chapitre.
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Chapitre 1

Probl�ematique et m�ethodologie

Sommaire
1.1 Cadre de l'�etude . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 3

1.1.1 L'�energie nucl�eaire dans le contexte de la transition �energ�etique 3

1.1.2 Panorama du cycle nucl�eaire fran�cais et gestion du plutonium 4

1.1.3 Multi-recyclage du plutonium dans les REP . . . . . . . . . . 6

1.2 M�ethodologie mise en place dans ce travail . . . . . . . . . 6

1.2.1 Les �etudes de simulations dynamiques du cycle du combus-
tible nucl�eaire . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 7

1.2.2 Les �etudes r�ealis�ees �a l'IN2P3 . . . . . . . . . . . . . . . . . . 7

1.2.3 M�ethodologie mise en place dans ce travail . . . . . . . . . . 8

Les travaux pr�esent�es dans ce manuscrit portent sur le potentiel de l'incin�eration
du plutonium dans les r�eacteurs �a eau pressuris�ee (REP) d'un parc �electronucl�eaire, via
l'utilisation d'un combustible compos�e de plutonium sur un support d'uranium enrichi.
Ce premier chapitre vise �a donner une vue d'ensemble du contexte dans lequel s'inscrit
cette probl�ematique ainsi que du cheminement emprunt�e pour y apporter des �el�ements
de r�eponse.

La section1.1 a pour but de pr�esenter le contexte et les enjeux qui sous-tendent la
gestion du plutonium dans le parc �electronucl�eaire fran�cais. La m�ethodologie utilis�ee
dans ce travail, pour r�epondre �a la probl�ematique de cette th�ese, fait l'objet de la
section1.2.

1.1 Cadre de l'�etude

1.1.1 L'�energie nucl�eaire dans le contexte de la transition �ener-
g�etique

A l'�echelle internationale, de nombreux e�orts sont conduits pour privil�egier le
d�eveloppement des sources d'�energie �a faibles �emissions de carbone. Dans ce cadre,
l'�energie nucl�eaire, caract�eris�ee par de tr�es faibles �emissions de CO2, est au c�ur du
d�ebat li�e �a la transition �energ�etique. La question du d �eveloppement futur de l'�energie
nucl�eaire se heurte cependant �a un certain nombre de d�e�s.
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Chapitre 1 Probl�ematique et m�ethodologie

Tout d'abord, un niveau de sûret�e irr�eprochable, en accord avec le renforcement des
normes de sûret�e relatives aux r�eacteurs nucl�eaires, faisant suite �a l'accident nucl�eaire
de Fukushima, doit être assur�e [1, 2]. De plus, la faisabilit�e d'une gestion durable et
acceptable des mati�eres et d�echets radioactifs issus de la production d'�electricit�e d'ori-
gine nucl�eaire doit être d�emontr�ee [3]. En�n, en int�egrant les coûts additionnels g�en�er�es
par ces deux premi�eres pr�erogatives, la production d'�electricit�e d'origine nucl�eaire doit
être en mesure de fournir de l'�electricit�e �a un coût comp�etitif relativement aux autres
technologies disponibles ou actuellement en d�eveloppement.

D�es 2001, ces pr�eoccupations sont les objectifs principaux du forum international
g�en�eration IV (GIF) [ 4]. Cette collaboration internationale vise �a encadrer la concep-
tion des r�eacteurs nucl�eaires de quatri�eme g�en�eration, qui pourraient être d�eploy�es �a
l'�echelle industrielle vers 2040-2050. La conception de ces r�eacteurs doit int�egrer un haut
niveau de sûret�e et de robustesse face aux risques de prolif�eration nucl�eaire. L'�economie
des ressources naturelles et la comp�etitivit�e �economique de l'�electricit�e produite sont
�egalement au c�ur du cahier des charges de conception de cesr�eacteurs. Six concepts
de r�eacteurs sont retenus et �etudi�es dans le cadre du forum international g�en�eration
IV [5]. En France, la technologie qui est envisag�ee est celle desr�eacteurs �a neutrons
rapides �a caloporteur sodium (RNR-Na) [6].

1.1.2 Panorama du cycle nucl�eaire fran�cais et gestion du plu-
tonium

Au d�ebut du d�eveloppement du parc �electronucl�eaire fran�cais, une des premi�eres
technologies de r�eacteurs envisag�ees, est celle des r�eacteurs �a l'uranium naturel gra-
phite gaz (UNGG). A la �n des ann�ees 1970, un premier programmede construction
de r�eacteurs �a eau pressuris�ee (REP), reconnus plus comp�etitifs �economiquement, est
lanc�e. S'en suivront ensuite 5 autres contrats de construction entre EdF et Framatome
(Franco-Am�ericaine de Constructions Atomiques). 58 REP sont construits, repartis
sur 19 centrales nucl�eaires, en l'espace d'environ vingt ans [7]. Au total, 63.3 GW de
puissance �electrique sont install�es, produisant environ 76% de l'�electricit�e en France en
2015 [8].

La technologie des REP est une �li�ere de r�eacteurs utilisant des neutrons dits ther-
miques ou lents. En e�et, l'eau, qui fait o�ce de caloporteur dans le r�eacteur, est
�egalement utilis�ee comme mod�erateur pour ralentir les neutrons. Or, l'235U, pr�esent �a
0.7% dans l'uranium naturel, est tr�es �ssile pour les neutrons lents. Cependant, comme
l'hydrog�ene capture les neutrons, le combustible UOX (Oxyde d'uranium), con�cu pour
les REP, est enrichi en235U �a hauteur de 3 �a 5% [9]. A l'issue de son irradiation, la
masse de noyaux pr�esente dans le combustible UOX us�e est compos�ee de 1% de plu-
tonium, 0.1% d'actinides mineurs (Np, Am, Cm), 4% de produits de �ssion. La masse
r�esiduelle est compos�ee d'uranium n'ayant pas interagi [10].

D�es le d�emarrage de la production d'�electricit�e d'origine nucl�eaire en France, le
d�eploiement, �a terme, des RNR-Na est envisag�e [7]. Deux r�eacteurs exp�erimentaux issus
de cette technologie sont mis en fonctionnement d�es la �n des ann�ees 1960 : Rapsodie
(1967-1983), et Ph�enix (1973-2009). Suivra le d�emonstrateur de 1.2 GWe, Superph�enix,
d�emarr�e en 1985 [11]. Cette �li�ere de r�eacteurs, utilisant des neutrons rapides, qui ne
sont donc pas ralentis par un mod�erateur, est favorable pour une utilisation optimale
du plutonium. Dans ces r�eacteurs, l'utilisation d'un combustible constitu�e d'uranium
et de plutonium permet la production accrue de239Pu, un des isotopes �ssiles du plu-
tonium, par capture neutronique sur l'238U [12]. Avec une con�guration du c�ur et
du combustible ad�equate, le r�eacteur peut être iso-g�en�erateur (autant de plutonium
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est produit que consomm�e), et même surg�en�erateur (la production de plutonium est
sup�erieure �a sa consommation) [12]. L'utilisation d'uranium appauvri (compos�e �a plus
99.5% d'238U) coupl�ee �a celle du plutonium en RNR constituerait donc unesource im-
portante d'�energie, pour une consommation d'uranium naturel faible. Le d�eploiement
de RNR �a l'�echelle industrielle n�ecessite de produire, enamont, une grande quantit�e de
plutonium via l'irradiation de combustibles �a l'uranium [7, 13]. D�es la �n des ann�ees
1970, le combustible UOX us�e est donc retrait�e pour permettre l'extraction du pluto-
nium [7].

Les exigences li�ees �a la non-prolif�eration ainsi que sa forte radiotoxicit�e [ 14], rendent
le plutonium di�cilement stockable en grande quantit�e. A l a �n des ann�ees 1980, la
d�ecision est prise de recycler une fois ce plutonium dans lecombustible MOX (M�elanges
d'oxydes) dans les REP [7]. Aujourd'hui, le combustible MOX repr�esente environ 10%
des assemblages des REP du parc nucl�eaire fran�cais [15].

La valorisation de la mati�ere �ssile disponible et l'�economie en uranium naturel
r�ealis�ee (environ 10% [16]) ne sont pas les seuls arguments en faveur de l'utilisation
du combustible MOX. La mise en place du combustible MOX permetde conserver
le plutonium dans le cycle du combustible nucl�eaire, et de le rendre disponible si un
d�eploiement des RNR �a l'�echelle industrielle devait avoir lieu [7, 17]. De plus, une fois
irradi�e, il est concentr�e d'un facteur 5 �a 8 dans les combustibles MOX us�es par rapport
�a sa concentration dans le combustible UOX us�e, ce qui r�eduit consid�erablement les
capacit�es de stockage n�ecessaires. Les m�ethodes de retraitement du combustible us�e et
de fabrication de combustible contenant du plutonium, d�evelopp�ees dans le cycle du
combustible MOX, constituent �egalement un point de d�epartint�eressant dans l'optique
d'un d�eploiement des RNR �a l'�echelle industrielle.

Dans les ann�ees 1980 et 1990, les controverses li�ees �a l'exploitation du d�emonstrateur
Superph�enix [18], arrêt�e en 1997, remettent en cause le d�eploiement de RNR�a l'�echelle
industrielle. Dans les ann�ees 2000, les recherches sur la gestion des mati�eres et d�echets
radioactifs, dans le cadre de la loi de 2006 [19], ainsi que le forum international
g�en�eration IV, entrâ�nent un regain d'int�erêt pour la � li�ere des r�eacteurs �a neutrons
rapides. Actuellement, les e�orts de d�eveloppement concernant les RNR-Na, en France,
sont concentr�es sur la conception du d�emonstrateur technologique d'une puissance
�electrique de 600 MW, ASTRID (Advanced Sodium Technology Reactor for Indus-
trial Demonstration) [6]. Dans le cadre de la loi de 2006, posant les bases de ce projet,
le d�emonstrateur devait être op�erationnel �a l'horizon de 2020. Le retour d'exp�erience
sur son op�eration permettrait, alors, un d�eploiement de RNR-Na �a l'�echelle industrielle
en 2040 [6, 13]. Cependant, la date de mise en service du d�emonstrateur ASTRID a
�et�e report�ee �a plusieurs reprises. En 2016, elle �etait �x�ee �a 2029 [ 20]. Le d�eploiement
des RNR recyclant le plutonium �a l'�echelle industrielle est donc report�e d'une dur�ee
ind�etermin�ee.

De plus, les RNR sont des r�eacteurs plus complexes et coûteux �a d�eployer que les
REP. En e�et, le retour d'exp�erience industriel du cycle des REP, constitu�e durant
ces quarante derni�eres ann�ees, a permis une optimisation�economique de la gestion de
cette �li�ere. Un surcoût li�e aux op�erations du cycle pour les RNR est donc �a ajouter
au surcoût li�e �a la construction [13]. Par ailleurs, si la part de l'�energie nucl�eaire dans
la production d'�electricit�e venait �a diminuer, comme le pr�evoit la loi sur la transition
�energ�etique de 2015 [21], le d�eploiement d'une nouvelle technologie de r�eacteurs encore
mal connue, telle que celle des RNR, pourrait être remis en cause.

Dans l'intervalle, les stocks de MOX us�es vont s'accumuler. En cons�equence, une
nouvelle strat�egie de gestion du plutonium dans le parc nucl�eaire fran�cais, qu'il convient
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de d�e�nir et d'�evaluer, pourrait �emerger.

Dans l'optique d'un retard dans le d�eploiement des RNR, la quantit�e de plutonium
disponible pourrait d�epasser les quantit�es requises pour un d�emarrage des RNR. Dans
cette hypoth�ese, nous proposons d'�etudier le multi-recyclage du plutonium dans les
r�eacteurs existants a�n de stabiliser l'inventaire en plutonium dans le cycle.

Dans le cas o�u le d�eploiement de RNR serait abandonn�e, le statut du plutonium
pourrait passer de "mati�ere valorisable" �a "d�echet". Dans cette hypoth�ese, nous pro-
posons d'�etudier le multi-recyclage du plutonium dans lesr�eacteurs existants a�n d'in-
cin�erer le plutonium et de r�eduire son inventaire dans le cycle.

1.1.3 Multi-recyclage du plutonium dans les REP

A cause de limitations relatives �a la sûret�e du r�eacteur, le multi-recyclage du plu-
tonium en REP, dans le combustible MOX actuel, est di�cilement envisageable. En
e�et, lors de l'irradiation du combustible MOX en REP, la composition isotopique du
plutonium se d�egrade : diminution de la proportion d'�el�ements �ssiles (239Pu et 241Pu)
au pro�t de la proportion d'�el�ements capturants voire st�eriles (240Pu et 242Pu). Pour
recycler une nouvelle fois le plutonium subsistant apr�es irradiation, il faudrait en aug-
menter la quantit�e dans le nouveau combustible MOX construit, a�n de pallier le d�e�cit
en �el�ements �ssiles et satisfaire la longueur d'irradiation. Or, au del�a d'une certaine
teneur en plutonium dans le combustible MOX, la sûret�e de r�eacteur n'est plus garan-
tie. En e�et, lors d'une vidange du mod�erateur, les neutrons ne sont plus mod�er�es et
leur spectre en �energie aura tendance �a se durcir et �a être proche d'un spectre rapide.
Or, soumis �a un spectre rapide, tous les isotopes du plutonium contribuent �a la �ssion.
Une augmentation de la r�eactivit�e peut alors survenir.

La teneur maximale en plutonium dans le combustible, au del�a de laquelle la sûret�e
du r�eacteur n'est plus garantie, se situe entre 12 et 15%, selon l'isotopie du plutonium
consid�er�e [22, 23, 24]. Selon les cas de �gures (isotopies plutonium, dur�ee d'irradiation,
dur�ee de refroidissement, ...), ces valeurs maximales de teneur en plutonium dans le
combustible MOX peuvent être atteintes d�es le deuxi�eme ou troisi�eme recyclage du
plutonium dans le combustible MOX, en REP. De nombreux combustibles et/ou as-
semblages alternatifs, d�edi�es au multi-recyclage du plutonium en REP, ont �et�e �etudi�es
et sont pr�esent�es dans la litt�erature [14, 25, 26, 27]. Dans le cadre de ce travail, un
concept de combustible au plutonium sur support d'uranium enrichi pour les REP a
�et�e �etudi�e.

L'objectif de cette th�ese est donc d'�etudier l'impact, sur les observables de sortie du
cycle, de l'int�egration de l'incin�eration du plutonium, dans un combustible sur support
d'uranium enrichi, dans les REP d'un parc �electronucl�eaire proche du parc fran�cais.

1.2 M�ethodologie mise en place dans ce travail

L'angle choisi pour tenter de r�epondre �a la probl�ematique �enonc�ee ci-dessus est
celui des �etudes de simulations dynamiques du cycle du combustible nucl�eaire. Cette
section a pour objectif de d�e�nir ce que sont ces �etudes, ainsi que la m�ethodologie mise
en place dans le cadre de cette th�ese.
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1.2.1 Les �etudes de simulations dynamiques du cycle du com-
bustible nucl�eaire

Une simulation dynamique du cycle du combustible nucl�eairevise �a mod�eliser toutes
les op�erations r�ealis�ees sur le combustible nucl�eairede la mine �a son stockage d�e�nitif
(extraction du minerai, fabrication du combustible, irradiation en r�eacteur, refroidis-
sement, retraitement, stockage, ...).

Les �etudes de simulations dynamiques du cycle du combustible �electronucl�eaire
ont pour objectif de fournir une vue d'ensemble de l'in
uence des strat�egies pos-
sibles (d�eploiement d'une nouvelle g�en�eration de r�eacteurs, retraitement du combustible
us�e, ...) sur le d�eveloppement futur d'un parc �electronucl�eaire. A partir d'hypoth�eses
de d�epart sur l'�evolution du parc, elles visent �egalement �a quanti�er l'impact d'un
changement de strat�egie consid�er�e, selon di��erents crit�eres d'�evaluation formul�es sur
les observables du cycle : �evolution des mati�eres et 
ux demati�eres, de la radiotoxicit�e,
de l'utilisation de la ressource, des d�echets produits ou encore des coûts.

Ces �etudes peuvent apporter des �el�ements de r�eponse auxprobl�ematiques li�ees �a la
transition �energ�etique et ainsi accompagner la prise de d�ecision. N�eanmoins, les conclu-
sions de ces �etudes sont tr�es corr�el�ees aux hypoth�esesformul�ees en amont ainsi qu'aux
crit�eres d'�evaluation des r�esultats. Par cons�equent, ces �etudes doivent être r�ealis�ees en
association avec les autres domaines scienti�ques concern�es.

En e�et, dans une simulation dynamique du cycle du combustible nucl�eaire plu-
sieurs �echelles de temps (de la r�eaction nucl�eaire �a la radiotoxicit�e long terme des
d�echets nucl�eaires), et d'espace (du noyau �a un cycle nucl�eaire complet) se super-
posent. De nombreux domaines de la physique (physique nucl�eaire, neutronique, me-
sure et �evaluation des donn�ees nucl�eaires, conception et mod�elisation de combustibles
et r�eacteurs innovants, physique du cycle du combustible nucl�eaire, ...) sont donc sol-
licit�es. Les math�ematiques appliqu�ees, pour la conception de mod�eles, l'informatique,
pour la simulation de syst�emes physiques, la g�eologie, pour l'�evaluation des ressources
disponibles, l'�economie, pour l'int�egration des coûts, ou encore la sociologie pour l'ana-
lyse du rôle de ces �etudes, sont �egalement des disciplines impliqu�ees. La r�ealisation
d'�etudes de simulations dynamiques du cycle s'appuient donc sur une communaut�e de
recherche interdisciplinaire.

La construction des simulations dynamiques du cycle du combustible nucl�eaire,
�egalement appel�ees sc�enarios �electronucl�eaires, est op�er�ee �a l'aide d'un code de simu-
lation dynamique du cycle, ou code de sc�enario, qui mod�elise toutes les unit�es du
cycle (r�eacteur, usines, piscines de refroidissement, stocks, ...) et calcule l'�evolution, au
cours du temps, des mati�eres et des 
ux de mati�eres dans toutes ces unit�es. Le code de
sc�enario constituant la r�ef�erence, en France, est le code COSI (COde de SImulation) [28]
d�evelopp�e depuis les ann�ees 1980 par le CEA1.

1.2.2 Les �etudes r�ealis�ees �a l'IN2P3

Dans le but de r�ealiser des �etudes de simulations dynamiques du cycle nucl�eaire al-
ternatives ou innovantes, l'IN2P32 s'est impliqu�e dans la recherche en physique des
r�eacteurs et du cycle du combustible nucl�eaire, suite �a l'adoption de la loi du 30
d�ecembre 1991 [29], relative aux recherches sur la gestion des d�echets radioactifs.

1. Commissariat �a l' �Energie Atomique et aux �Energies Alternatives
2. Institut de Physique Nucl�eaire et de Physique des Particules
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D'une part, le champ de recherche sur les r�eacteurs et combustibles innovants a �et�e
investi avec de nombreux travaux orient�es, entre autres, sur les r�eacteurs �a sels fondus
(MSR) [30, 31], sur les r�eacteurs sous-critiques pilot�es par acc�el�erateurs (ADS) [32, 33]
ou encore sur l'utilisation de combustibles au thorium [34, 35].

D'autre part, une partie des recherches est �egalement articul�ee, depuis 2011, autour
du d�eveloppement du code de simulation dynamique du cycle,open-source, CLASS
(Core Library for Advanced Scenario Simulation) [36] d�evelopp�e au laboratoire Sub-
atech3 de Nantes dans le cadre d'une collaboration avec l'IPN4 d'Orsay, le LPSC5 de
Grenoble et le LNC6 de l'IRSN 7. Le chapitre 3 est d�edi�e �a la pr�esentation d�etaill�ee de
ce code.

Avant d'amorcer des �etudes de simulations dynamiques du cycle impliquant des
syst�emes ou combustibles innovants, le code CLASS devait être en mesure de reproduire
le fonctionnement des r�eacteurs et combustibles existants dans le parc �electronucl�eaire
actuel, tels que les REP charg�es en combustibles UOX et MOX. Unepr�ecision de la
mod�elisation des ph�enom�enes physiques �elev�ee et la comp�etitivit�e du code en termes de
temps de calcul �etaient au c�ur du cahier des charges du d�eveloppement du code. Apr�es
un fort engagement de d�eveloppement de mod�eles de r�eacteurs dans le code [37, 38],
ces syst�emes peuvent, �a pr�esent, être mod�elis�es. Une partie des recherches men�ees
visent �egalement �a quanti�er les incertitudes et biais associ�es aux simpli�cations de
mod�elisation [39].

A pr�esent, les e�orts sont �egalement orient�es vers les sc�enarios innovants que ce soit
du point de vue des syst�emes et combustibles impliqu�es (RNR[40], ADS [41], combus-
tible MOX avec am�ericium [42], ...) ou du point de vue des m�ethodes d�evelopp�ees a�n
d'analyser les r�esultats.

1.2.3 M�ethodologie mise en place dans ce travail

Dans ces travaux, l'�etude de l'impact de l'int�egration del'incin�eration du plutonium,
dans un combustible sur support d'uranium enrichi, dans lesREP d'un parc se base
sur l'analyse de simulations dynamiques r�ealis�ees avec le code CLASS.

Au del�a des d�eveloppements et am�eliorations apport�ees au code CLASS, l'origina-
lit�e de ce travail r�eside dans la m�ethodologie d'analysedes r�esultats des simulations
dynamiques. Commun�ement, les �etudes de sc�enarios s'appuient sur quelques simula-
tions dynamiques d�etaill�ees. Les r�esultats de ces simulations et leur �evaluation sont
tr�es corr�el�es aux hypoth�eses formul�ees en amont sur les donn�ees op�erationnelles. Les
donn�ees op�erationnelles sont les donn�ees d'entr�ee dessimulations (donn�ees de fonction-
nement des unit�es, �evolution de la puissance du parc, gestion des 
ux de mati�eres, dur�ee
des op�erations, ...). Dans le cas des sc�enarios prospectifs, ces donn�ees op�erationnelles
sont inconnues et r�esultent de la formulation d'hypoth�eses sur le cycle, par le sc�enariste.
Dans ce travail, une �etude param�etrique est mise en place pour s'a�ranchir de l'incer-
titude li�ee aux hypoth�eses sur les donn�ees op�erationnelles des simulations.

Avec l'augmentation des capacit�es de calculs et la r�eduction du temps d'ex�ecution
des codes de simulation, un grand nombre de simulations dynamiques du cycle du
combustible nucl�eaire peut être e�ectu�e. Les donn�ees op�erationnelles sont d�esormais
des variables d'entr�ee de la simulation dynamique du cycle. Chaque simulation di��ere

3. Laboratoire de physique subatomique et des technologies associ�ees
4. Institut de Physique Nucl�eaire
5. Laboratoire de Physique Subatomique et de Cosmologie
6. Laboratoire de recherche et de d�eveloppement en Neutronique du Cycle
7. Institut de Radioprotection et de Sûret�e Nucl�eaire
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d'une autre par les valeurs de ses variables d'entr�ees. Un grand nombre de combinaisons
de valeurs d'entr�ee peut donc être test�e.

Suite au d�eveloppement massif des outils de simulation et des mod�eles informa-
tiques, des math�ematiciens ont d�evelopp�e un formalismed'analyse de sensibilit�e globale
(ASG) [43, 44] particuli�erement adapt�e �a l'analyse de la sensibilit�e des observables de
sortie aux valeurs des variables d'entr�ee des mod�eles. Ces m�ethodes ont �et�e appliqu�ees,
dans le cadre de ce travail, pour r�ealiser une analyse �ne dumulti-recyclage du pluto-
nium, dans un combustible sur support d'uranium enrichi, enREP. Le calcul d'indices
de sensibilit�e permet ainsi d'identi�er les variables d'entr�ee dont la variabilit�e a le plus
d'impact sur les valeurs des observables de sortie des simulations. Des sous-espaces
de valeurs des variables d'entr�ee satisfaisant un crit�ere sur une observable de sortie,
comme par exemple la stabilisation ou l'incin�eration de l'inventaire en plutonium dans
le cycle, peuvent ainsi être identi��es.

Plusieurs grandes �etapes sont r�ealis�ees dans cette �etude :

� d�eveloppement et int�egration dans CLASS d'une mod�elisation du combustible �a
base de plutonium et d'uranium enrichi pour les REP,

� d�e�nition d'une trame pour les simulations,

� identi�cation des param�etres d'entr�ee et de leur gamme devaleurs,

� r�ealisation de plusieurs milliers de simulations,

� analyse de la sensibilit�e des observables de sortie des simulations aux valeurs des
param�etres d'entr�ee,

� identi�cation et analyse approfondie de quelques sc�enarios de r�ef�erence.

Conclusion du chapitre

Le retard du d�eploiement, voire l'abandon, de la strat�egie RNR entrâ�ne une ac-
cumulation du plutonium dans les combustibles MOX us�es. Unestrat�egie alterna-
tive pourrait être de multi-recycler ce plutonium dans lesr�eacteurs existants, a�n
de stabiliser ou r�eduire son inventaire en cycle. L'objectif de cette th�ese est donc
d'�etudier l'impact de l'int�egration de l'incin�eration du plutonium dans les REP d'un
parc �electronucl�eaire proche du parc fran�cais.

Un combustible, pour les REP, compos�e de plutonium sur support d'uranium enrichi
est �etudi�e (chapitre 2). Des simulations dynamiques d'un parc, proche du parc fran�cais,
int�egrant progressivement l'incin�eration du plutonium dans les REP sont e�ectu�ees.
Elles reposent sur l'utilisation et le d�eveloppement d'uncode de simulation dynamique
du cycle, le code CLASS (chapitre3). Une m�ethodologie d'analyse de ces simulations,
reposant sur l'analyse de la sensibilit�e des observables de sortie aux valeurs des variables
d'entr�ee, est propos�ee (chapitre4). L'identi�cation et l'analyse approfondie de quelques
sc�enarios de r�ef�erence est pr�esent�ee (chapitre5).

9



Chapitre 1 Probl�ematique et m�ethodologie

10



Chapitre 2

Physique des r�eacteurs, cycle du
combustible nucl�eaire et recyclage
du Pu en REP
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Dans ce chapitre, les concepts th�eoriques de physique des r�eacteurs et du cycle du
combustible nucl�eaire, n�ecessaires �a la compr�ehension de ces travaux, sont d�etaill�es. Les
aspects relatifs �a la mod�elisation dans ces deux domainessont abord�es. Des �el�ements de
contexte autour du cycle du combustible nucl�eaire fran�cais sont �egalement pr�esent�es.
La probl�ematique du recyclage du plutonium en REP est �nalement examin�ee.

2.1 Physique et mod�elisation des r�eacteurs

L'�evolution de la composition isotopique d'un combustible nucl�eaire sous irradiation
par un 
ux de neutrons dans un r�eacteur est r�egie par des �equations physiques. Cette
section a pour but d'introduire ces �equations, ainsi que les probl�ematiques li�ees �a leur
r�esolution justi�ant l'utilisation d'outils de mod�elis ation.
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Chapitre 2 Physique des r�eacteurs, cycle du combustible nucl�eaire et recyclage du
Pu en REP

2.1.1 Notions de physique des r�eacteurs

Un c�ur de r�eacteur nucl�eaire est le si�ege de nombreuses interactions induites
par des neutrons, dont l'�energie s'�etend usuellement du meV jusqu'�a la vingtaine de
MeV. Les neutrons di�usent dans le milieu et se ralentissent par chocs �elastiques et
in�elastiques sur les noyaux pr�esents. Ils peuvent aussi provoquer des r�eactions nucl�eaires
qui vont modi�er la composition du milieu. Caract�eriser l'interaction des neutrons avec
les mati�eres d'un c�ur de r�eacteur nucl�eaire implique de coupler les variables spatiale
et temporelle. Deux �equations fondamentales r�egissent,d'une part la caract�erisation
de la population de neutrons puis l'�evolution de la composition isotopique au sein d'un
r�eacteur.

2.1.1.1 �Equation de Boltzmann

L'�equation de Boltzmann est particuli�erement importante en neutronique car elle
caract�erise la population de neutrons en fonction de l'espace et du temps. Cette po-
pulation peut être impact�ee par les interactions que le neutron induit ou subit. De
mani�ere g�en�erale, le neutron est susceptible d'être absorb�e ou di�us�e par un noyau. La
di�usion peut être �elastique ou in�elastique selon qu'elle induise ou non une modi�cation
de l'�etat d'�energie du noyau di�useur. Une r�eaction d'absorption peut être caract�eris�ee
par plusieurs voies de sortie plus ou moins probables. Les deux principales r�eactions
nucl�eaires dans un c�ur de r�eacteur sont les r�eactions de�ssion et de capture neutro-
nique. Lors d'une r�eaction de �ssion, l'absorption d'un neutron par le noyau lourd cr�ee
un noyau compos�e qui �ssionne g�en�eralement en deux noyaux plus l�egers, les Produits
de Fission (PF), et lib�ere environ 200 MeV d'�energie sous forme d'�energie cin�etique
des PF et des particules secondaires. Lors d'une �ssion, un nombre de neutrons,� , de
l'ordre de 2.5 [45], est �emis. Lors d'une r�eaction de capture neutronique (n, 
 ), l'ab-
sorption d'un neutron par le noyau donne lieu �a la formationd'un noyau plus lourd. Il
existe de nombreuses autres r�eactions nucl�eaires qui jouent un rôle moins important en
physique des r�eacteurs, comme les r�eactions (n,xn), (n,� ), etc. Par exemple, lors d'une
r�eaction (n,2n), l'absorption d'un neutron par le noyau induit l'�ejection par celui-ci de
deux neutrons [9, 46].

La probabilit�e que l'interaction d'un neutron, avec une �energie incidenteE, avec
un noyau i entrâ�ne une r�eaction de typer , est caract�eris�ee par la section e�cace
microscopique de r�eaction,� r

i (E). Cette section e�cace s'exprime en barns (1 barn =
10� 28 m2). La section e�cace macroscopique, �ri (~r; E; t ) caract�erise la probabilit�e, par
unit�e de longueur, que l'interaction d'un neutron, avec une �energie incidenteE, avec
un noyau i , situ�e en un point ~r de l'espace, entrâ�ne une r�eaction de typer , �a l'instant
t :

� r
i (~r; E; t ) = ni (~r; t)� r

i (E) (2.1)

Avec ni (~r; t) le nombre de noyaux de typei par unit�e de volume au point ~r et �a
l'instant t. La valeur des sections e�caces macroscopiques d�epend donc de l'�energie du
neutron incident, E, de la position consid�er�ee dans l'espace,~r, et du temps, t.

Le 
ux de neutrons dans le volume in�nit�esimal autour du point M rep�er�e par le
vecteur ~r, dont l'�energie est comprise entre E et E+dE, pour un angle solide dans~

�a l'instant t est not�e � (~r; E; ~
 ; t). Le 
ux de neutrons est le produit de la densit�e de
neutrons et de la vitessev.

Une premi�ere hypoth�ese suppose que dans un r�eacteur nucl�eaire, le nombre de neu-
trons est tr�es grand et qu'aucune interaction n'a lieu entre eux. Une seconde hypoth�ese
consid�ere qu'aucun e�et relativiste n'a lieu. De plus, la d�ecroissance du neutron est
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n�eglig�ee. Dans ce cadre, l'�etablissement de l'�equation de Boltzmann repose sur un
bilan du nombre de neutrons dans un volume �el�ementairedV autour d'un point de
l'espace, pour des neutrons ayant des directions dans un angle solide in�nit�esimal d~
,
une �energie comprise entreE et E + dE et pour un instant entre t et t+dt. Les termes
suivants apparaissent dans le bilan des neutrons qui quittent le volume in�nit�esimal
dVep de l'espace des phases dVd~
 dE pendant le temps dt [ 46] :

� A : Disparition des neutrons dedVep par fuite en dehors dedV

� B : Disparition des neutrons dedVep par absorption ou di�usion

� C : Arriv�ee des neutrons dansdVep par di�usion

� D : Cr�eation de neutrons dansdVep par �emission de neutrons prompts

� E : Cr�eation de neutrons dansdVep par �emission de neutrons retard�es

� F : Source de neutrons externes dansdVep

Chacun de ces termes peut être formul�e par son expression analytique exacte.
L'�equation de Boltzmann exprime la d�eriv�ee temporelle de la densit�e de neutrons
comme une somme des termes de cr�eation de neutrons auxquelssont soustraits les
termes de disparition :

1
v

@�(~r; E; ~
 ; t)
@t

= � A � B + C + D + E + F (2.2)

En pratique, cette �equation est complexe et di�cilement utilisable analytique-
ment dans les syst�emes g�eom�etriques complexes et h�et�erog�enes que sont les r�eacteurs
nucl�eaires. De nombreuses simpli�cations associ�ees �a des cas id�eaux peuvent fournir
une expression analytique du 
ux de neutrons. Une autre simpli�cation courante est
de consid�erer une �echelle de temps pendant laquelle le 
uxde neutrons est suppos�e
stationnaire. Cette hypoth�ese �elimine la d�eriv�ee temporelle de l'�equation 2.2.

De nombreux ouvrages ou articles abordent de mani�ere claire et d�etaill�ee l'�equation
de Boltzmann pour la neutronique [9, 47].

2.1.1.2 Equation de Bateman

Les �equations de Bateman sont des �equations di��erentielles qui r�egissent l'�evolution
du vecteur isotopique dans un syst�eme soumis �a une irradiation de neutrons. Ces
�equations expriment un bilan entre le taux de cr�eation et de disparition de l'isotopei
pendant le temps dt. Pour l'isotopei , l'�equation se pr�esente sous cette forme :

dNi

dt
= � (� i +

X

r

� r
i � � )N i +

X

j

(� j ! i
j + � j ! i

j � � )N j (2.3)

Les termes� sont les constantes radioactives des isotopes.� r
i sont les sections

e�caces moyennes de l'isotopei pour la r�eaction r . � est le 
ux de neutrons dans le
syst�eme et N i repr�esente le nombre de noyauxi . Dans cette �equation, le premier terme
repr�esente la disparition du noyaui par d�ecroissance radioactive. Le deuxi�eme terme est
le taux de disparition du noyaui suite �a toutes les r�eactions nucl�eairesr . Le troisi�eme
terme repr�esente le taux d'apparition de l'isotopei par d�ecroissance radioactive d'un
noyau j . En�n, le dernier terme est le taux de formation du noyaui par r�eaction
nucl�eaire sur un noyauj . Les sections e�caces pr�esent�ees dans l'�equation2.3 sont des
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sections e�caces moyenn�ees sur le spectre de neutrons. Elles s'expriment de la mani�ere
suivante :

� =

R
� (E)� (E)dE
R

� (E)dE
(2.4)

Le nombre de r�eactions de typer par seconde, sur les noyaux de typei , aussi appel�e
taux de r�eaction, est d�e�ni comme :

� r
i = N i � � r

i � � (2.5)

Si cette mani�ere de d�e�nir les taux de r�eaction peut apporter de la souplesse dans
la r�esolution, elle n'est pas forc�ement indispensable.

Pour un milieu compos�e deN isotopes, il existeN �equations similaires �a l'�equation 2.3.
Ce syst�eme d'�equations d'�evolution coupl�ees constitue les �equations de Bateman. Il est
possible de synth�etiser cet ensemble d'�equations sous une forme matricielle, ce qui peut
parfois faciliter la r�esolution.

En pratique et pour des cas complexes comme un r�eacteur nucl�eaire, ces �equations
sont r�esolues par m�ethodes num�eriques. Comme pour l'�equation de Boltzmann, ces
�equations sont largement d�ecrites dans la litt�erature [47].

2.1.1.3 Observables cl�es de la physique des r�eacteurs

Dans le c�ur du r�eacteur, le comportement de la r�eaction enchâ�ne de �ssion est
caract�eris�e par la valeur du coe�cient de multiplication e�ectif, kef f . Ce facteur est
�egal au rapport du nombre de neutrons de la g�en�erationi + 1 ( N i +1 ), cr�e�es lors des
r�eactions provoqu�ees par les neutrons de la g�en�erationi et qui ne se sont pas �echapp�es
du c�ur du r�eacteur, et du nombre de neutrons de la g�en�eration i (N i ) :

kef f =
N i +1

N i
(2.6)

Trois cas de �gure sont alors possibles :

� kef f > 1 : le r�eacteur est sur-critique, la r�eaction en châ�ne de�ssion s'emballe.

� kef f = 1 : le r�eacteur est critique, la r�eaction en châ�ne de �ssion est stable.

� kef f < 1 : le r�eacteur est sous-critique, la r�eaction en châ�ne de �ssion s'�eteint.

Le coe�cient de multiplication e�ectif peut �egalement s'�ecrire en fonction des taux
de r�eactions :

kef f =
P

i � i �
f
i + 2

P
i � (n;2n)

iP
i � a

i
(1 � Pfuite ) (2.7)

O�u � f
i est le taux de �ssion du noyaui , � i le nombre de neutrons moyen �emis par

�ssion du noyau i , � (n;2n)
i le taux de r�eactions (n,2n) du noyaui , � a

i le taux d'absorption
total du noyau i et Pfuite la probabilit�e pour un neutron de s'�echapper du c�ur.

Dans le cas d'un syst�eme in�ni, le coe�cient de multiplication in�ni, k1 , est d�e�ni
comme :

k1 =
P

i � i �
f
i + 2

P
i � (n;2n)

iP
i � a

i
(2.8)
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La puissance thermique d'un r�eacteur nucl�eaire,Pth (exprim�ee en W), est d�e�nie
comme la somme des �energies produites par toutes les �ssions de chaque noyau �ssile
i en une seconde.

Pth = �
X

i

� i � N i � � f
i (2.9)

o�u � est le 
ux de neutrons (exprim�e en cm� 2:s� 1), N i est le nombre de noyaux
d'un isotope �ssile i , � i est l'�energie lib�er�ee par une �ssion de l'isotopei (exprim�ee en

J ) et � f
i est la section e�cace moyenne de �ssion du noyau lourdi (exprim�ee en cm2).

Un r�eacteur nucl�eaire en exploitation est �egalement caract�eris�e par son facteur
de charge,FC, correspondant au rapport entre l'�energieEp produite sur une p�eriode
donn�ee et l'�energieEpn qu'il aurait produit si il avait fonctionn�e �a sa puissance nominale
sur cette même p�eriode :

FC =
Ep

Epn
(2.10)

La di��erence entre Ep et Epn est due principalement aux p�eriodes de maintenance
ou de chargement d'un nouveau combustible dans le r�eacteur, p�eriodes durant lesquelles
le r�eacteur est arrêt�e et ne produit donc pas d'�energie.

En�n, la derni�ere observable cl�e n�ecessaire �a la compr�ehension de ce travail de
th�ese est le taux de combustion du r�eacteur ou burn-up,BU. Cette grandeur quanti�e
l'�energie produite dans le r�eacteur par tonne de noyaux lourds pr�esents dans le com-
bustible. Son unit�e usuelle est le GWj/t. Il s'exprime en fonction de Pth , Tcycle le temps
de cycle du r�eacteur etMNL , la masse de noyaux lourds pr�esents dans le combustible :

BU =
Pth � Tcycle

MNL
(2.11)

Dans cette expression,Pth peut être pond�er�ee par FC pour obtenir une puissance
thermique e�ective.

2.1.2 Sch�ema de calcul pour les �etudes r�eacteurs

Cette partie se concentre sur le sch�ema de calcul utilis�e dans le cadre de cette th�ese
pour les �etudes r�eacteurs. Il s'appuie sur les r�esolutions successives et it�eratives des
�equations de Boltzmann et de Bateman. La premi�ere est r�esolue par m�ethode Monte-
Carlo, grâce au code MCNP, et fournit le spectre de neutrons �a un instant donn�e.
Celui-ci permet de calculer les sections e�caces moyennes des �equations d'�evolution de
Bateman.

2.1.2.1 Le code de transport de particules MCNP

Le code de simulation MCNP (Monte-Carlo N-Particle transportcode) [48] est un
code de transport de particules d�evelopp�e par le laboratoire national de Los Alamos.
Cet outil est utilis�e dans le cadre d'applications assez larges, de la radioprotection ou
la m�edecine nucl�eaire jusqu'�a la physique des r�eacteurs. �Etant beaucoup utilis�e dans le
monde, le code MCNP est largement d�ecrit dans la litt�erature scienti�que et technique.

MCNP est bas�e sur le suivi it�eratif d'un grand nombre de particules au sein d'un
syst�eme �x�e. A chaque histoire d'une particule, un tirageal�eatoire d�etermine chaque
�etape du transport, jusqu'�a son absorption ou sa di�usionau del�a du domaine d�e�ni.
Le code peut transporter des neutrons, des photons ou des �electrons, ainsi que des
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particules charg�ees l�eg�eres, telles que des protons ou des deutons. Pour la plupart des
applications de physique des r�eacteurs, le transport des neutrons est utilis�e. Des pa-
ram�etres neutroniques, tels que le spectre en �energie desneutrons ou le coe�cient de
multiplication, sont estim�es �a chaque histoire. Plus le nombre d'histoires est �elev�e et
plus l'incertitude statistique associ�ee aux donn�ees estim�ees est faible. Le fonctionne-
ment de MCNP repose en grande partie sur l'utilisation des bases de donn�ees nucl�eaires.
Ces biblioth�eques contiennent, entres autres, les sections e�caces �evalu�ees en fonction
de l'�energie pour la plupart des noyaux utiles aux applications nucl�eaires.

Un calcul MCNP s'appuie sur un �chier d'entr�ee qui contient la d�e�nition de la
g�eom�etrie �a trois dimensions du syst�eme. La composition isotopique de chaque cellule
de cette g�eom�etrie est �egalement d�ecrite. En�n, une source de neutron doit être d�e�nie.
Dans le cas d'un milieu multiplicateur, c'est �a dire que des�ssions sont susceptibles de
produire des neutrons, la source initiale est d�e�nie au sein d'une carte appel�ee kcode.

Si MCNP int�egre dans ces versions r�ecentes un module d'�evolution, il n'est pas uti-
lis�e dans le cadre de cette th�ese. MCNP est utilis�e en statique, c'est �a dire qu'il fournit,
pour un syst�eme, le spectre en �energie des neutrons et le coe�cient de multiplication
�a un instant donn�e.

2.1.2.2 Le code d'�evolution MURE

MURE (MCNP Utility for Reactor Evolution) [ 49] est une librairie C++qui per-
met de r�ealiser des calculs d'�evolution de milieux soumis�a une irradiation, �a partir
des donn�ees statiques fournies par le code de transport MCNP. Le code MURE per-
met �egalement de d�e�nir des g�eom�etries complexes utilisables par MCNP �a partir de
m�ethodes C++relativement simples d'utilisation.

Le principe d'une simulation avec le code MURE s'appuie sur la discr�etisation en un
certain nombre de pas en temps de la dur�ee d'irradiation totale consid�er�ee. A chaque
pas en temps, un calcul statique est e�ectu�e avec le code MCNP. MURE assure ensuite
la r�esolution des �equations de Bateman entre deux pas en temps, a�n de mettre �a
jour les sections e�caces moyennes, qui �evoluent en fonction de la modi�cation de la
composition isotopique du milieu. Une des probl�ematiques de ce type de calcul est
d'aboutir �a un compromis entre le nombre de pas en temps et letemps de calcul,
produisant une estimation correcte des observables de sortie, en un temps d'ex�ecution
satisfaisant. Synth�etiquement, le code MURE r�ealise les fonctions suivantes :

� D�e�nition d'un �chier d'entr�ee pour MCNP

� R�esolution des �equations de Bateman entre deux pas en temps et calcul de
l'�evolution du vecteur isotopique

� Couplage potentiel de la neutronique et de la thermohydraulique via l'utilisation
du code COBRA

� Visualisation de nombreuses donn�ees d'�evolution avec l'interface graphique

Une pr�esentation d�etaill�ee des codes MCNP et MURE est disponible dans [50]. La
version la plus r�ecente du code MURE, appel�ee SMURE, permet �egalement de r�ealiser
des calculs d'�evolution de milieu soumis �a irradiation, �a partir des donn�ees statiques
fournies par le code de transport SERPENT [51].
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2.2 Cycle du combustible nucl�eaire

L'exploitation d'un r�eacteur nucl�eaire requiert que di� �erentes op�erations (extrac-
tion du minerai, fabrication, retraitement, refroidissement, ...) soit e�ectu�ees sur le
combustible en amont et en aval de son irradiation en r�eacteur. A chaque �etape, le com-
bustible transite dans des usines, aussi appel�ees unit�es, dans lesquelles ces op�erations
sont r�ealis�ees. L'ensemble constitue le cycle du combustible nucl�eaire. Cette section est
d�edi�ee �a sa d�e�nition et �a la pr�esentation des outils e xistants pour le mod�eliser.

2.2.1 Caract�eristiques d'un cycle du combustible nucl�eaire

2.2.1.1 Pr�esentation du cycle

La �gure 2.1 pr�esente deux exemples de cycles du combustible nucl�eaire, ouvert
et ferm�e. Les premi�eres op�erations r�ealis�ees sur le combustible sont identiques pour
les deux cycles. Tout d'abord, �a partir d'un minerai naturel, l'usine de fabrication
construit un combustible nucl�eaire neuf correspondant aux caract�eristiques du r�eacteur
nucl�eaire. La fabrication du combustible neuf peut n�ecessiter plusieurs �etapes (concen-
tration, conversion, enrichissement, broyage, frittage,...), r�ealis�ees par une ou plusieurs
unit�es, conform�ement au type de combustible consid�er�e[52]. L'ensemble de ces �etapes
constituent l'amont du cycle du combustible nucl�eaire. Lecombustible nucl�eaire est
ensuite irradi�e en r�eacteur durant plusieurs ann�ees, jusqu'�a ce qu'il ait atteint sa limite
d'irradiation autoris�ee. Ensuite, les unit�es de l'aval du cycle du combustible nucl�eaire
sont en charge de la gestion du combustible irradi�e (aussi appel�e us�e). Celui-ci est,
tout d'abord, refroidi dans une piscine de refroidissementou d�esactivation, situ�ee sur
le site de la centrale nucl�eaire, a�n d'�evacuer la chaleurr�esiduelle du combustible us�e et
permettre son transport [52, 53]. Les prochaines �etapes de l'aval du cycle sont, ensuite,
di��erentes selon que celui-ci soit ouvert ou ferm�e.

Dans la logique du cycle du combustible nucl�eaire ouvert, le combustible us�e est
consid�er�e comme un d�echet global. Aucun recyclage n'est mis en place. Le combustible
us�e sera entrepos�e avec ou sans refroidissement selon sonactivation. Dans un second
temps, il pourrait être envisag�e de le stocker, en l'�etat, dans un conteneur adapt�e, en
couche g�eologique profonde [10]. Les �Etats-Unis, le Canada ou encore la Su�ede ont mis
en place un cycle du combustible nucl�eaire ouvert.

Dans la logique de la fermeture du cycle du combustible nucl�eaire, le combustible us�e
est retrait�e a�n d'en extraire les mati�eres valorisableset r�eduire le volume des d�echets
ultimes. Apr�es conditionnement, le combustible us�e est donc trait�e par une usine de
retraitement en charge de s�eparer les di��erentes mati�eres. Les mati�eres valorisables
pourront être utilis�ees pour construire un nouveau type de combustible. Les d�echets
ultimes sont conditionn�es et entrepos�es. Il peut être envisag�e de les stocker en couche
g�eologique profonde. En recyclant le plutonium, la Francea mis en place son cycle du
combustible nucl�eaire dans une logique de fermeture [7].

2.2.1.2 Principales �li�eres nucl�eaires d'int�erêt pour ce travai l

Le cycle du combustible nucl�eaire est centr�e autour du r�eacteur nucl�eaire. Selon le
type de r�eacteur et de combustible consid�er�e, les caract�eristiques du cycle du combus-
tible �a mettre en place seront di��erentes (type de mati�eres, 
ux de mati�eres, normes
de sûret�e, op�erations de fabrication et retraitement ducombustible, ...).

Dans ce travail, les r�eacteurs nucl�eaires consid�er�es sont les r�eacteurs �a eau pres-
suris�ee (REP) [54, 55, 56]. Avec plus de 200 r�eacteurs de ce type dans le monde, la
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Figure 2.1 { Exemple de cycles du combustible nucl�eaire ouvert et ferm�e.

�li�ere des REP est une technologie r�epandue et �eprouv�ee[56]. Ces r�eacteurs utilisent
de l'eau ordinaire �a la fois comme caloporteur, pour �evacuer la chaleur produite dans
le c�ur, et comme mod�erateur, pour ralentir, ou thermaliser, les neutrons. Or, l'235U,
pr�esent �a 0.7% dans l'uranium naturel, est tr�es �ssile pour les neutrons lents. Cepen-
dant, comme l'hydrog�ene capture l�eg�erement les neutrons thermiques, le combustible
UOX (Oxyde d'uranium), con�cu pour les REP, est enrichi en235U �a hauteur de 3 �a
5% selon la dur�ee d'irradiation souhait�ee [9]. A l'issue de son irradiation, la masse de
noyaux lourds pr�esente dans le combustible UOX us�e est compos�ee de 1% de plutonium,
0.1% d'actinides mineurs (Np, Am, Cm), 4% de produits de �ssionet d'uranium [10].
Ce plutonium contient une proportion importante de deux isotopes �ssiles en spectre
thermique, le 239Pu et le 241Pu, et peut donc être recycl�e, dans les REP. Il est utilis�e
comme mati�ere �ssile dans le combustible MOX (M�elanges d'Oxydes) compos�e de plu-
tonium et d'uranium appauvri (uranium dont une grande partie de l'235U a �et�e extrait
durant la phase d'enrichissement, et compos�e �a plus 99.5%d'238U). Dans le c�ur des
REP, les combustibles UOX ou MOX sont pr�esents sous la forme d'une c�eramique dans
une pastille cylindrique. Ces pastilles sont empil�ees dans un tube entour�e d'une gaine �a
base de zirconium, appel�e crayon de combustible. Ces crayons sont ensuite rassembl�es
par lots de 264 pour former une structure appel�ee assemblage [52]. Un c�ur de REP,
en France, contient entre 157 et 205 assemblages, selon le mod�ele consid�er�e [57]. Un
sch�ema d'assemblage de REP MOX est pr�esent�e sur la �gure2.6. A�n de faciliter
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les op�erations de rechargement du c�ur du r�eacteur en combustible neuf, celui-ci est
fractionn�e. Dans le cas d'un c�ur de REP recharg�e par 1/3, par exemple, �a chaque
rechargement, un lot d'assemblages repr�esentant 1/3 du c�ur est remplac�e par un lot
d'assemblages neufs.

Un grand nombre d'autres technologies de r�eacteurs sont exploit�ees, en cours de
construction ou de conception dans le monde. Parmi les r�eacteurs exploit�es actuelle-
ment, citons le CANDU (CANadian Deuterium Uranium), r�eacteur �a eau lourde charg�e
en combustible �a l'uranium naturel ou encore le REB (R�eacteur �a eau bouillante),
r�eacteur �a eau l�eg�ere charg�e en UOX ou MOX [9]. Les prospectives en mati�ere de
r�eacteurs et combustibles innovants sont �etudi�ees dansle cadre du forum international
g�en�eration IV (GIF) [ 4]. Cette collaboration internationale vise �a encadrer la concep-
tion des r�eacteurs nucl�eaires de quatri�eme g�en�eration, qui pourraient être d�eploy�es �a
l'�echelle industrielle vers 2040-2050. Six concepts de r�eacteurs ont �et�e retenus [5]. En
France, la technologie qui est envisag�ee est celle des r�eacteurs �a neutrons rapides �a
caloporteur sodium (RNR-Na) [6]. Ce type de r�eacteur ne contient pas de mod�erateur
et utilise donc des neutrons rapides. Dans ces r�eacteurs, l'utilisation d'un combustible
constitu�e d'uranium et de plutonium permet la production accrue de239Pu, un des
isotopes �ssiles du plutonium, par capture neutronique surl' 238U [12].

En�n, seuls les cycles mettant en jeu des combustibles �a l'uranium et au plutonium
sont consid�er�es dans cette �etude. Dans la litt�erature, d'autres types de mati�eres sont
�etudi�ees. C'est le cas par exemple de la �li�ere au thorium [34, 35], ou encore des
combustibles plutonium/actinides mineurs pour les r�eacteurs sous-critiques pilot�es par
acc�el�erateurs (ADS) [32].

2.2.1.3 Observables du cycle

Dans le cycle du combustible nucl�eaire, chaque unit�e est d�e�nie par un certain
nombre de param�etres intrins�eques. Le tableau2.1 rassemble les param�etres des prin-
cipales unit�es du cycle.

Bien que le r�eacteur soit au centre de la gestion du cycle, les param�etres des autres
unit�es in
uent �egalement sur la nature, l'isotopie et le volume des 
ux de mati�eres
dans le cycle. Ils peuvent conditionner la faisabilit�e de la mise en place d'un cycle
du combustible nucl�eaire. Par exemple, les param�etres dedur�ee, comme la dur�ee de
fabrication, de refroidissement et de s�eparation, in
uent sur la composition isotopique
des mati�eres via la d�ecroissance radioactive. Ainsi, le241Pu, principal �el�ement �ssile
du plutonium, d�ecrô�t en 241Am avec un p�eriode de 14 ans. Les dur�ees n�ecessaires aux
op�erations in
uent donc sur la qualit�e �ssile du plutoniu m. De plus, �a la fabrication d'un
combustible recycl�e, comme le combustible MOX, une strat�egie de gestion des stocks
doit être choisie. Cette strat�egie d�etermine quelle mati�ere �ssile disponible en stock
doit être utilis�ee. Dans le cadre de la gestion LiFo (Last In First Out), les vecteurs
isotopiques les plus r�ecents a avoir �et�e entrepos�es dans les stocks sont pr�elev�es en
premier. A contrario, en gestion FiFo (First In First Out), les vecteurs isotopiques les
plus anciens a avoir �et�e entrepos�es dans les stocks sont s�electionn�es en premier. Ce
choix de gestion des stocks a un e�et direct sur la teneur en241Pu dans le plutonium,
et donc sur sa qualit�e �ssile.

Les capacit�es de fabrication et de s�eparation peuvent contraindre le nombre ou
encore la faisabilit�e du d�eploiement de r�eacteurs. De m^eme les normes relatives �a l'ex-
position aux rayonnements ionisants dans ces usines, contraignent la teneur en certains
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Table 2.1 { Param�etres des unit�es du cycle du combustible nucl�eaire.

Unit�e Param�etres

Usine de fabrication Dur�ee de la fabrication, capacit�e de fabrication

strat�egie de gestion des stocks,

normes relatives �a la radioactivit�e

R�eacteur Type de r�eacteur et de combustible, burn-up,

rendement, masse de noyaux lourds, puissance,

facteur de charge, temps de cycle,

fractionnement, dur�ee totale d'op�eration

Piscine de refroidissement Dur�ee du refroidissement

Usine de retraitement Capacit�e de s�eparation, e�cacit�e de s�eparation,

s�eparation �a la demande/en ligne, dur�ee de la s�eparation

normes relatives �a la radioactivit�e

mat�eriaux que peut contenir le combustible neuf ou us�e, rendant ainsi impossible la
fabrication ou le retraitement de certains combustibles.

2.2.2 Exemple du cas fran�cais

Le cas particulier du cycle du combustible nucl�eaire fran�cais actuel est au c�ur de
notre �etude, car il constitue le point de d�epart de nos simulations dynamiques.

2.2.2.1 Pr�esentation g�en�erale

La �gure 2.2 pr�esente le cycle du combustible nucl�eaire fran�cais actuel [10, 52]. Le
parc �electronucl�eaire fran�cais actuel est compos�e de 58 REP en service [7], et d'un EPR
(European Pressurized Reactor), r�eacteur �a eau pressuris�ee de troisi�eme g�en�eration, en
construction [58]. 10 %, environ, des assemblages de ces r�eacteurs sont charg�es en com-
bustible MOX [15]. Le reste des assemblages est charg�e en combustible UOX. L'uranium
extrait des mines subit plusieurs op�erations (concentration, puri�cation, conversion, en-
richissement, fabrication de la c�eramique, ...) dans di��erentes usines du cycle avant de
constituer les assemblages de combustible UOX qui seront charg�es en r�eacteur. Apr�es
irradiation, les assemblages de combustible sont refroidis en piscine de d�esactivation
sur le site de la centrale nucl�eaire. Lorsque leur transport est possible, il sont condi-
tionn�es dans des châteaux de transport m�etalliques et transport�es jusqu'�a l'usine de
retraitement de La Hague.

Dans cette usine, le combustible UOX us�e est retrait�e a�n des�eparer les mati�eres
valorisables (uranium et plutonium) des d�echets consid�er�es comme ultimes (actinides
mineurs et produits de �ssion). Ces derniers sont vitri��eset entrepos�es �a La Hague
dans l'attente d'une prise de d�ecision concernant leur �eventuel stockage en couche
g�eologique profonde. L'uranium, appel�e uranium de retraitement (URT), contient en-
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Figure 2.2 { Cycle du combustible nucl�eaire fran�cais

core environ 1% d'235U. Un tiers de cet uranium est r�e-enrichi via un proc�ed�e d'ultra-
centrifugation. Ce combustible �a l'uranium de retraitement enrichi (URE) est utilis�e
dans les 4 r�eacteurs de la centrale de Cruas. Les deux tiers d'uranium de retraitement
restants sont entrepos�es et conserv�es comme une "r�eserve strat�egique" [52]. Le pluto-
nium est utilis�e pour fabriquer du combustible MOX �a l'usine MELOX de Marcoule.
Apr�es irradiation du combustible MOX en REP et refroidissement de celui-ci en pis-
cine de d�esactivation, le combustible MOX irradi�e est transport�e �a La Hague, o�u il est
entrepos�e. Le combustible MOX us�e contient toujours une fraction non-n�egligeable de
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plutonium.

Cependant, le multi-recyclage de ce plutonium en REP n'est pas envisag�e dans le
combustible MOX actuel. Les raisons de cette complexit�e technique sont expliqu�ees
dans la section2.3.2.2.

2.2.2.2 Bilan mati�ere

Dans le cycle du combustible nucl�eaire fran�cais, un grandnombre de noyaux sont
produits lors de l'irradiation du combustible en r�eacteurou encore dans les autres unit�es
par d�ecroissance radioactive. Trois familles peuvent être distingu�ees : le plutonium, les
produits de �ssion et les actinides mineurs.

Les produits de �ssion sont des noyaux l�egers �a vie courte,�emetteurs � ou 
 tr�es
actifs. Il en existe une tr�es grande vari�et�e (de Z=32 �a Z= 67). Ils repr�esentent environ
4% de la masse de noyaux lourds dans le combustible UOX en �n d'irradiation [10].

En ce qui concerne les noyaux lourds, la �gure2.3 pr�esente la châ�ne de production
des principaux actinides dans le cycle nucl�eaire fran�cais [9]. Au d�epart de la châ�ne,
se trouvent les noyaux d'235U et 238U. A partir de ces noyaux, une grande vari�et�e
d'actinides, comme le plutonium et les actinides mineurs, peut se former par capture
neutronique, r�eaction (n,2n) ou encore d�ecroissance� et � .

Pour �evaluer la dangerosit�e de l'ensemble de ces noyaux etleur impact sur le cycle du
combustible nucl�eaire, leur radiotoxicit�e est quanti��ee. La radiotoxicit�e est une mesure
de la dangerosit�e li�ee �a l'ingestion par un être humain des radionucl�eides consid�er�es [14].
A�n de calculer la radiotoxicit�e de ces noyaux, un calcul d'irradiation jusqu'�a 45 GWj/t
d'un assemblage charg�e en combustible UOX a �et�e r�ealis�eavec le code MURE. Le com-
bustible UOX us�e issu de la simulation est ensuite refroidi durant 5 ans. La radiotoxicit�e
est �evalu�ee de mani�ere cumulative. La radiotoxicit�e d'un noyau �a l'instant t inclue donc
sa propre radiotoxicit�e ainsi que la radiotoxicit�e de l'ensemble de ses noyaux �ls, et ce
même apr�es la disparition compl�ete du noyau p�ere. De cette mani�ere, la quanti�cation
de l'impact de ce noyau sur le cycle, et notamment sur la gestion des mati�eres, est
compl�ete.

La �gure 2.4 pr�esente les courbes de radiotoxicit�e des principaux noyaux (pluto-
nium, produits de �ssion et actinides mineurs) du combustible UOX irradi�e et refroidi.
La radiotoxicit�e est exprim�ee en sievert/tonnes d'uranium en d�ebut d'irradiation. La
courbe de la radiotoxicit�e de l'uranium contenu dans le combustible UOX en d�ebut d'ir-
radiation (Uranium @ BOC) est �egalement repr�esent�ee sur cette �gure. Cette courbe
peut être un indicateur du gain en radiotoxicit�e, �a t=0, d ue �a l'irradiation du com-
bustible UOX. L'augmentation de la radiotoxicit�e de l'uranium contenu dans le com-
bustible UOX en d�ebut d'irradiation correspond �a la mise �a l'�equilibre de l'uranium
pour arriver �a l'�etat de l'uranium naturel avant extracti on de la mine. Par ailleurs,
cette �gure montre que pour t < 30 ans, la radiotoxicit�e totale est domin�ee par la
contribution des produits de �ssion. Ces noyaux sont tr�es actifs mais leur radiotoxi-
cit�e d�ecrô�t rapidement. Aux environs de t ' 1000 ans, la radiotoxicit�e des produits
de �ssion atteint le seuil repr�esent�e par la radiotoxicit�e de l'uranium contenu dans le
combustible UOX en d�ebut d'irradiation. A partir de t > 30 ans, la radiotoxicit�e totale
est nettement domin�ee par la contribution du plutonium et ce jusqu'�a t ' 106 ans.
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Figure 2.3 { Châ�ne de production des principaux actinides dans lecycle nucl�eaire
fran�cais.
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Figure 2.4 { Radiotoxicit�e en sievert par tonnes d'uranium en d�ebut de cycle (Sv/TU)
des principaux noyaux d'un combustible UOX irradi�e jusqu'�a 45 GWj/t puis refroidi
5 ans. La courbe Uranium @ BOC correspond �a la radiotoxicit�ede l'uranium contenu
dans le combustible UOX en d�ebut d'irradiation.

2.2.2.3 Cadre l�egislatif de la gestion des mati�eres

En France, la loi no 91-1381 du 30 d�ecembre 1991 relative aux recherches sur la
gestion des d�echets radioactifs [29], puis la loi du 28 juin 2006 de programme relative
�a la gestion durable des mati�eres et d�echets radioactifs[19], ont encadr�e la recherche
sur la gestion des d�echets et mati�eres radioactifs, suivant 3 axes d'�etude principaux :

� S�eparation et transmutation des �el�ements radioactifs �a vie longue contenus dans
les d�echets radioactifs,

� Faisabilit�e du stockage des d�echets radioactifs �a vie longue en couche g�eologique
profonde,

� Entreposage de longue dur�ee des d�echets radioactifs en surface.

De ces �etudes ont �et�e retenues comme solutions de r�ef�erence [59] :

� Traitement et recyclage pouss�e des combustibles us�es (transmutation du pluto-
nium et potentiellement des actinides mineurs en RNR-Na),

� Stockage r�eversible des d�echets radioactifs ultimes de haute activit�e �a vie longue
en couche g�eologique profonde.

Dans le cycle du combustible nucl�eaire fran�cais actuel, les produits de �ssion et les
actinides mineurs d�ej�a produits sont vitri��es et consid �er�es comme des d�echets ultimes.
Aucun utilisation future de ces mati�eres n'est envisag�ee.Le plutonium, par contre, est
consid�er�e comme une mati�ere valorisable, en ceci qu'il pourrait être utilis�e dans de
futurs RNR-Na [59]. Si son statut venait �a passer de "mati�ere valorisable" �a "d�echets",
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suite �a l'abandon de la strat�egie de multi-recyclage du plutonium dans les RNR-Na,
par exemple, la gestion de la forte radiotoxicit�e du plutonium deviendrait un enjeu
important.

2.2.3 Mod�elisation du cycle

Les �etudes de simulations dynamiques du cycle du combustible �electronucl�eaire, ou
�etudes de sc�enarios �electronucl�eaires, ont pour objectif de fournir une vue d'ensemble de
l'in
uence des strat�egies possibles (d�eploiement d'unenouvelle g�en�eration de r�eacteurs,
retraitement du combustible us�e, ...) sur le d�eveloppement futur d'un cycle du combus-
tible nucl�eaire. Ces �etudes s'appuient sur des simulations dynamiques du cycle r�ealis�ees
�a l'aide d'outils de simulation.

2.2.3.1 Principe des simulateurs

Les simulations dynamiques du cycle du combustible nucl�eaire visent �a mod�eliser
toutes les op�erations r�ealis�ees sur le combustible nucl�eaire de la mine �a son stockage
d�e�nitif (extraction du minerai, fabrication du combusti ble, irradiation en r�eacteur,
refroidissement, retraitement, stockage, ...).

La construction des simulations dynamiques du cycle du combustible nucl�eaire,
�egalement appel�ees sc�enarios �electronucl�eaires, est op�er�ee �a l'aide d'un code de simula-
tion dynamique du cycle, ou code de sc�enario. Cet outil de simulation mod�elise toutes
les unit�es du cycle (r�eacteur, usines, piscines de refroidissement, stocks, ...) et calcule
l'�evolution, au cours du temps, des mati�eres et des 
ux de mati�eres qui transitent dans
toutes ces unit�es.

Les codes de simulation dynamique du cycle sont des outils desimulation complexes,
en ceci qu'ils doivent associer plusieurs �echelles de temps (de la r�eaction nucl�eaire �a
la radiotoxicit�e long terme des d�echets nucl�eaires), etd'espace (du noyau �a un cycle
nucl�eaire complet), tout en int�egrant la contrainte du temps de calcul.

2.2.3.2 Outils existants

Le paysage de la mod�elisation du cycle du combustible nucl�eaire compte un grand
nombre d'outils de simulation dynamique du cycle di��erents. Ces outils di��erent les
uns des autres par leurs objectifs (codes industriels ou acad�emiques), par les sp�eci�cit�es
(nombre de r�eacteurs, type de mati�eres, ...) et les enjeux�economiques, politiques ou
techniques du cycle �a �etudier (cycle du combustible fran�cais, am�ericain, ...). Le degr�e
de complexit�e des processus physiques mis en jeu est �egalement un crit�ere d�eterminant
�a la nature du code. Il sera di��erent selon que le code vise �a simuler des combustibles
recycl�es ou non, des r�eacteurs et combustibles innovantsou usuels.

En France, le code de simulation dynamique du cycle de r�ef�erence est le code
COSI [28]. Il est d�evelopp�e par le CEA depuis les ann�ees 1980 et vise �a �etudier
di��erentes trajectoires possibles pour des cycles du combustible nucl�eaire, et notam-
ment le cycle du combustible fran�cais. Les unit�es du cycles ainsi que les 
ux de mati�ere
transitant entre elles sont mod�elis�es avec un degr�e de d�etail �elev�e. Des mod�eles phy-
siques sont utilis�es pour mod�eliser la fabrication et l'irradiation du combustible en
r�eacteur. De r�ecents travaux visent �a quanti�er l'impac t de la propagation des incerti-
tudes li�ees aux donn�ees nucl�eaires sur les r�esultats des sc�enarios [60].

Dans ce travail, le code de simulation utilis�e et d�evelopp�e est le code CLASS (Core
Library for Advanced Scenario Simulation) [36] d�evelopp�e depuis 2011 au laboratoire
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Subatech1 de Nantes, en collaboration avec l'IPN2 d'Orsay, le LPSC3 de Grenoble
et le LNC 4 de l'IRSN 5. CLASS est un code acad�emique, concentrant ses e�orts de
mod�elisation sur la physique des r�eacteurs. Il mod�elisedes cycles du combustible
nucl�eaire complexes dont la con�guration peut �evoluer aucours du temps. Au sein de
ces parcs, il calcule l'�evolution isotopique de l'inventaire en mati�ere �a chaque instant,
et dans chaque unit�e. La philosophie et le fonctionnement de ce code seront pr�esent�es
en d�etail dans le chapitre3.

A l'international, citons, par exemple, le code de simulation Cyclus [61] qui vise �a
mod�eliser le cycle du combustible nucl�eaire am�ericain.A la di��erence du cas fran�cais,
le paysage du nucl�eaire civil am�ericain compte plusieursexploitants di��erents. La
mod�elisation du cycle am�ericain suppose d'inclure les �echanges et interactions entre
les di��erents acteurs du nucl�eaires (gouvernement, r�egions g�eographiques, institutions,
exploitants, ...). La philosophie du code est donc di��erente de celle des outils cit�es
pr�ec�edemment.

De nombreux autres outils existent : le code COSAC [62] d�evelopp�e par AREVA, le
code EVOLCODE [63] d�evelopp�e par le Ciemat6, le code DANESS (Dynamic Analysis
of Nuclear Energy System Strategies) [64] d�evelopp�e par l'entreprise Nuclear21, etc .

2.3 Recyclage du plutonium en REP

Dans les deux sections pr�ec�edentes, les concepts de physiques des r�eacteurs et du
cycle, ainsi que les �el�ements de contexte g�en�eraux, n�ecessaires �a la compr�ehension des
travaux de th�ese pr�esent�es ici, ont �et�e introduits. A p artir de cette base, cette section
a pour objectif d'expliciter la probl�ematique de l'incin�eration du plutonium dans les
REP.

2.3.1 Historique du recyclage du plutonium en France

D�es le d�emarrage de la production d'�electricit�e d'origine nucl�eaire en France, le
d�eploiement, �a terme, de r�eacteurs �a neutrons rapides (RNR) charg�es en combustible
�a base de plutonium est envisag�e [7]. Dans ces r�eacteurs, l'utilisation d'un combustible
constitu�e d'uranium et de plutonium pourrait permettre la r�eg�en�eration de 239Pu par
capture neutronique sur l'238U [12]. L' 238U �etant disponible en grande quantit�e dans
l'uranium appauvri, son utilisation coupl�ee �a celle du plutonium, en RNR, constituerait
donc une source importante d'�energie, caract�eris�ee parun apport en uranium naturel
relativement faible.

Cependant, le d�emarrage des RNR requiert une grande quantit�e de plutonium dis-
ponible pour amorcer le cycle [13]. Par exemple, pour d�emarrer des RNR �a hauteur
des 63 GWe du parc �electronucl�eaire fran�cais actuel, il faudrait disposer de 750 �a 1150
tonnes de plutonium selon le type de concept de c�ur choisi [13]. D�es la �n des ann�ees
1970, le combustible UOX us�e est donc retrait�e pour permettre l'extraction du pluto-
nium [7].

Les exigences li�ees �a la non-prolif�eration ainsi que sa forte radiotoxicit�e [ 14], rendent
le plutonium di�cilement stockable dans les quantit�es �evoqu�ees ci-dessus. De plus,

1. Laboratoire de physique subatomique et des technologies associ�ees
2. Institut de Physique Nucl�eaire
3. Laboratoire de Physique Subatomique et de Cosmologie
4. Laboratoire de recherche et de d�eveloppement en Neutronique du Cycle
5. Institut de Radioprotection et de Sûret�e Nucl�eaire
6. Centro de Investigaciones Energ�eticas, Medioambientales y Tecnol�ogicas
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compte-tenu de la courte demi-vie du241Pu, son isotopie se d�egraderait tr�es rapidement
dans un stock. Le recyclage du plutonium dans le combustibleMOX pour les REP est
alors mis en place �a la �n des ann�ees 1980. Cette strat�egiepermet de conserver le
plutonium en cycle et de le concentrer d'un facteur 5 �a 8 dansles MOX us�es par
rapport �a sa concentration dans le combustible UOX us�e. De plus, la d�egradation de
l'isotopie du plutonium, lors de l'irradiation du combustible MOX dans les REP, n'est
pas une di�cult�e pour une utilisation future dans les RNR, qui peuvent accepter des
isotopies plutonium tr�es d�egrad�ees [7].

Cependant, les RNR sont des r�eacteurs plus complexes et coûteux �a d�eployer que
les REP. En e�et, le retour d'exp�erience industriel du cycle des REP, constitu�e durant
ces 40 derni�eres ann�ees, a permis une optimisation �economique de la gestion de cette
�li�ere. Un surcoût li�e aux op�erations du cycle pour les RNR est donc �a ajouter au
surcoût li�e �a la construction [ 13]. Par ailleurs, si la part de l'�energie nucl�eaire dans
la production d'�electricit�e venait �a diminuer, comme le pr�evoit la loi sur la transition
�energ�etique de 2015 [21], le d�eploiement d'une nouvelle technologie de r�eacteurs encore
mal connue, telle que celle des RNR, pourrait être remis en cause.

De plus, la date de mise en service du d�emonstrateur ASTRID [6] a �et�e report�e �a
plusieurs reprises. En 2016, elle �etait �x�ee �a 2029 [20]. Le d�eploiement des RNR recy-
clant le plutonium �a l'�echelle industrielle est donc report�e d'une dur�ee ind�etermin�ee.
Dans l'intervalle, les stocks de MOX us�es vont s'accumuler. En cons�equence, une nou-
velle strat�egie de gestion de l'inventaire en plutonium dans le parc nucl�eaire fran�cais,
qu'il convient de d�e�nir et d'�evaluer, pourrait �emerger .

Une strat�egie alternative d'utilisation du plutonium pourrait être de le multi-recycler
dans les REP. Le plutonium subsistant �a la �n d'une irradiation en REP, et apr�es re-
froidissement et s�eparation, serait r�eutilis�e pour construire un nouveau combustible.
L'inventaire en plutonium pourrait alors être stabilis�e dans l'attente du d�eploiement
des RNR, ou encore r�eduit si la strat�egie de d�eploiement des RNR est abandonn�ee.
Le multi-recyclage du plutonium en REP dans le combustible MOX actuel pr�esente
certaines limites. Plusieurs concepts de combustibles alternatifs ont donc �et�e �etudi�es
au cours de ces derni�eres ann�ees.

2.3.2 Technologies existantes et innovantes

A�n de saisir les probl�ematiques inh�erentes au multi-recyclage du plutonium en
REP, la physique du mono-recyclage du plutonium dans le combustible MOX actuel
est pr�esent�ee. Ensuite, les limites li�ees au multi-recyclage du plutonium, en REP, dans
le combustible MOX seront abord�ees. Finalement, plusieursconcepts de combustibles
alternatifs propos�es seront compar�es.

2.3.2.1 Physique du MOX en REP

L'utilisation du plutonium dans le combustible MOX, en REP, g�en�ere des contraintes
suppl�ementaires �a celles li�ees �a l'utilisation du combustible UOX [17, 54]. Par exemple,
dans les REP, la part d'assemblages charg�es en combustibleMOX ne peut exc�eder
30%. De plus, la con�guration des assemblages MOX doit suivre un zonage en teneur
en plutonium. Les organes de commande de la r�eactivit�e dans le c�ur sont �egalement
renforc�es (ajout de grappes de commande et augmentation dela concentration en bore).

Ces contraintes sont li�ees aux propri�et�es neutroniquesdes isotopes du plutonium,
qui lui conf�erent un fort pouvoir absorbant dans le spectrethermique [9, 12, 17]. A�n
d'illustrer cette caract�eristique, prenons comme point de d�epart un vecteur plutonium
typique de combustible MOX, pr�esent�e dans le tableau2.2. Il est issu de l'irradiation
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jusqu'�a 33 GWj/t, puis du refroidissement d'un combustibleUOX enrichi �a 3.25% en
235U [17]. Ce vecteur est constitu�e des cinq principaux isotopes duplutonium, 238� 242Pu,
ainsi que de l'241Am produit par la d�ecroissance du241Pu, durant l'intervalle de temps
s�eparant la fabrication du combustible MOX neuf de son utilisation en r�eacteur.

Table 2.2 { Proportion massique de chaque isotope d'un vecteur plutonium 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 isotopique, sont caract�eris�es
par des sections e�caces �elev�ees dans le spectre thermique. Ceci est visible sur les
distributions en �energie des sections e�caces de �ssion etde capture de chacun des iso-
topes d'int�erêt pour notre �etude, r�ef�erenc�ees dans l'annexeA. Ces graphiques mettent
�egalement en �evidence la pr�esence, pour les isotopes 239�a 242 du plutonium, de fortes
r�esonances dans le domaine thermique du spectre des neutrons tendant �a augmenter le
pouvoir absorbant du plutonium dans ce domaine.

Un calcul coupl�e transport/�evolution d'un assemblage in�ni charg�e en combustible
MOX, contenant le vecteur plutonium du tableau2.2 �a hauteur de 5.3% ainsi que de
l'uranium appauvri, a �et�e r�ealis�e avec le code MURE (cf section 2.1.2.2). Une teneur
de 5.3% de ce vecteur plutonium dans le combustible MOX permet �a ce combustible
d'être �equivalent, en longueur de campagne, �a un combustible UOX enrichi �a 3.25% en
235U [17]. La simulation d'un assemblage in�ni de REP avec MURE fait l'objet d'une
description d�etaill�ee dans la section2.3.3.2.

Des r�esultats de ce calcul, sont extraites les sections e�caces moyennes en d�ebut de
cycle (t = 0) de chacun des isotopes du vecteur plutonium. Elles sont consign�ees dans
le tableau 2.3. Ce tableau illustre les valeurs �elev�ees des sections e�caces moyennes
de �ssion du 239Pu et 241Pu, mais �egalement le rôle de poison neutronique jou�e parle
240Pu et le 242Pu, leur section e�cace de capture dominant de loin leur section e�cace
de �ssion (� f =� c) << 1).

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

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

� f (barns) 2.20 35.7 0.63 42.4 0.50 0.96

� c (barns) 12.4 19.7 42.5 14.7 19.7 58.0

� f =� c (barns) 0.18 1.8 0.015 2.9 0.025 0.017

La forte absorption du combustible MOX est con�rm�ee via le spectre en �energie
des neutrons au d�ebut du cycle, calcul�e par MCNP dans le cadre de la simulation
de l'assemblage r�ealis�ee avec MURE. A titre de comparaison, une simulation d'un
assemblage in�ni, charg�e en combustible UOX enrichi �a 3.25% en 235U, a �egalement
�et�e r�ealis�ee avec MURE. De ces deux calculs, sont extraits les spectres en �energie des
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neutrons en d�ebut de cycle calcul�es par MCNP. Ces spectres sont ensuite normalis�es.
Ils sont pr�esent�es sur la �gure 2.5.
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Figure 2.5 { Spectres en �energie des neutrons normalis�es, en d�ebut de cycle, issus de
calculs MCNP d'un assemblage de REP charg�e en combustible UOXenrichi �a 3.25%
en 235U ou en combustible MOX avec une teneur en plutonium de 5.3%.

Cette �gure met en �evidence le fort taux d'absorption des neutrons thermiques dans
le cas du combustible MOX. Ceci se traduit par une forte diminution, par rapport au
spectre du combustible UOX, de labosse thermiquedu spectre MOX, c'est �a dire du
nombre de neutrons disponibles dans ce domaine en �energie.La part des neutrons
thermiques dans le spectre total est donc diminu�ee, au pro�t de la part des neutrons
�epithermiques et rapides. C'est e�et est appel�edurcissement du spectre .

La forte absorption des neutrons du domaine thermique dans le combustible MOX
r�eduit l'e�cacit�e des mat�eriaux absorbants utilis�es p our contrôler la r�eactivit�e dans
le r�eacteur [9]. Ces mat�eriaux absorbants sont des poisons neutroniquesutilis�es pour
r�eduire la r�eactivit�e par capture st�erile. Il s'agit de bore soluble ainsi que de grappes ou
barres de commande compos�ees de di��erents mat�eriaux telque le B4C, l'acier ou encore
un alliage AIC (argent-indium-cadmium) [9, 17]. Ces mat�eriaux ont pour particularit�e
d'absorber les neutrons principalement dans le domaine thermique. Or, dans le cas
du combustible MOX, le 
ux de neutrons dans ce domaine est fortement r�eduit. Ceci
entrâ�ne donc une baisse du taux d'absorption par les mat�eriaux absorbants. Leur
e�cacit�e est r�eduite d'un facteur deux �a trois par rappor t �a l'utilisation de combustible
UOX [9, 27]. Dans le cas de l'utilisation de combustible MOX en REP, la concentration
en bore soluble est augment�ee et 4 grappes de commande sont ajout�ees. N�eanmoins,
a�n de garantir la sûret�e du r�eacteur charg�e en combustible MOX, une limitation �a
30% d'assemblages contenant du combustible MOX dans le r�eacteur est �x�ee par l'ASN
(Autorit�e de Sûret�e Nucl�eaire) [ 9, 12].

Cette limitation du nombre d'assemblages MOX charg�es en c�ur n�ecessite l'intro-
duction du compl�ement en assemblages UOX. Ce voisinage d'assemblages UOX cr�ee,
dans le c�ur, une interface UOX/MOX qui peut s'av�erer probl�e matique. En e�et, le
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ux thermique dans le combustible UOX est nettement sup�erieur �a celui dans le com-
bustible MOX. Le d�eplacement de ces neutrons thermiques vers les crayons MOX va
engendrer de forts taux de �ssion dans la zone MOX �a la fronti�ere UOX/MOX. Ceci
engendre des pics de puissance d�egag�ee dans ces zones, quivont �a l'encontre des normes
de sûret�e des REP [9, 12].

A�n de limiter ce ph�enom�ene, un zonage en teneur en plutonium est adopt�e dans la
conception des assemblages MOX. En p�eriph�erie de l'assemblage, les crayons les plus
expos�es aux e�ets de l'interface UOX/MOX pr�esentent une teneur en plutonium faible,
alors que les crayons du centre de l'assemblage, subissant peu cet e�et, sont caract�eris�es
par une teneur en plutonium plus �elev�ee. Un exemple de con�guration d'assemblage
MOX zon�e est pr�esent�e sur la �gure 2.6 [54].

Figure 2.6 { Sch�ema d'un assemblage REP MOX trizon�e avec une teneur moyenne
en plutonium de 5.3%.

Cet assemblage pr�esente des crayons MOX caract�eris�es par une teneur en plutonium
allant de 3.35 �a 6.75 %, de la p�eriph�erie vers le centre de l'assemblage. 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 actuel est limit�e. Pre-
nons comme exemple l'�evolution du vecteur plutonium issuede la simulation d'�evolution,
r�ealis�ee avec MURE, d'un assemblage charg�e en combustible MOX contenant le vecteur
plutonium du tableau 2.2 �a hauteur de 5.3% (cf section2.3.2.1). Le tableau2.4pr�esente
le vecteur plutonium du combustible MOX apr�es qu'il ait �et�e irradi�e jusqu'�a 40 GWj/t,
puis refroidi 5 ans et ensuite retrait�e. Ce vecteur plutonium constitue un plutonium de
deuxi�eme g�en�eration, c'est-�a-dire qui a �et�e irradi� e une fois dans un combustible MOX
en REP.

Apr�es irradiation, la composition isotopique de ce vecteurplutonium s'est forte-
ment d�egrad�ee : diminution de la proportion d'�el�ements �ssiles au pro�t de la pro-
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Table 2.4 { Proportion massique de chaque isotope du vecteur plutonium d'un com-
bustible irradi�e jusqu'�a 40 GWj/t, puis retrait�e apr�es 5 ans de refroidissement.

238Pu 239Pu 240Pu 241Pu 242Pu

0.03 0.425 0.31 0.12 0.125

portion d'�el�ements capturants voire st�eriles. La proportion d'�el�ements �ssiles dans le
spectre thermique (239Pu + 241Pu) est pass�ee de 70 % en d�ebut d'irradiation �a moins
de 55% apr�es 40 GWj/t d'irradiation et 5 ans de refroidissement. R�eciproquement,
la proportion des isotopes pairs (240Pu et 242Pu) a fortement augment�ee. Si ce pluto-
nium devait être recycl�e une deuxi�eme fois, il faudrait en augmenter la quantit�e dans
le nouveau combustible MOX pour pallier le d�e�cit en �el�ements �ssiles et satisfaire la
longueur d'irradiation. Ainsi, �a chaque nouveau recyclagela teneur en plutonium dans
le combustible MOX devrait être augment�ee.

Cependant, au del�a d'une certaine teneur en plutonium dansle combustible MOX,
la sûret�e du r�eacteur n'est plus garantie. En e�et, lors d'une vidange accidentelle du
mod�erateur, la r�eactivit�e du c�ur ne doit pas augmenter, au risque d'un emballement
de la r�eaction en châ�ne. Cet e�et est caract�eris�e par lavaleur du coe�cient de vidange,
qui doit être n�egatif, signe que la vidange du mod�erateura tendance �a faire diminuer la
r�eactivit�e du c�ur. Or, au del�a d'une certaine teneur en p lutonium dans le combustible
MOX, ce coe�cient de vidange peut devenir positif. En e�et, lors d'une vidange du
mod�erateur, les neutrons ne sont plus mod�er�es et leur spectre en �energie aura tendance
�a se durcir et �a être proche d'un spectre rapide. Soumis �aun spectre rapide, tous les
isotopes du plutonium contribuent �a la �ssion. Ceci se v�eri�e en observant les sections
e�caces en �energie pr�esent�ees dans l'annexeA. Par exemple, la forte contribution �a
la capture par le 240Pu constat�ee en spectre thermique, sera nettement diminu�ee en
spectre rapide et domin�ee par une contribution �a la �ssion. Une augmentation de la
r�eactivit�e peut alors survenir et le coe�cient de vidange devenir positif.

Cet e�et est d'autant plus important que la quantit�e de plut onium dans le com-
bustible MOX est �elev�ee. Plusieurs �etudes ont �etudi�e ce ph�enom�ene et ont quanti��e
la gamme de teneur en plutonium au del�a de laquelle le coe�cient de vidange devient
positif [22, 23, 24]. Ces teneurs maximales calcul�ees varient de 12 �a 15 % selon l'isotopie
du plutonium consid�er�e. Selon les cas de �gures (isotopies plutonium, dur�ee d'irradia-
tion, dur�ee de refroidissement, ...), ces valeurs maximales de teneur en plutonium dans
le combustible MOX peuvent être atteintes d�es le deuxi�eme ou troisi�eme 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'assemblages alternatifs pour le multi-
recyclage du Pu en REP ont �et�e �etudi�es et pr�esent�es dans la litt�erature. Une liste assez
exhaustive des di��erents concepts envisag�es est pr�esent�ee dans [27].

Dans le cadre de ces travaux, seuls les combustibles �a l'uranium et au plutonium sont
consid�er�es. D'autres combustibles alternatifs impliquant du thorium sont �egalement
pr�esents dans la litt�erature [14]. Les quatre concepts de combustibles et assemblages
d�edi�es au multi-recyclage du plutonium en REP, les plus pr�esents dans la litt�erature,
ont �et�e compar�es. Il s'agit des concepts MOXEUS (MOX on Enriched Uranium Sup-
port), CORAIL (Combustible Recyclage A Ilot), APA (Advanced Plutonium Assem-
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bly) et DUPLEX. Des �etudes comparatives de ces quatre concepts disponibles dans
la litt�erature [ 25, 26] ont servies de base pour choisir le concept qui sera au c�ur de
l'�etude de simulations dynamiques de l'incin�eration du plutonium en REP r�ealis�ees
dans ces travaux. La �gure2.7 pr�esente les con�gurations des assemblages des quatre
concepts �etudi�es. Ils reposent tous sur l'utilisation del' 235U en compl�ement pour pallier
la d�egradation isotopique du vecteur plutonium �a chaque recyclage, et ainsi satisfaire
la longueur d'irradiation �x�ee.

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

Le concept MOXEUS, appel�e �egalement MIX, est un combustible homog�ene �a base
de plutonium et d'uranium enrichi, charg�e dans les 264 crayons d'un assemblage stan-
dard de REP. L'homog�en�eit�e du combustible permet de s'a�ranchir des probl�ematiques
d'interface : combustible �a base d'uranium/combustible �a base de plutonium. Cepen-
dant, de grandes capacit�es en termes de fabrication du combustible, transport et sto-
ckage seraient requises [27]. A chaque recyclage, la teneur en plutonium dans le com-
bustible est �x�ee �a la valeur maximale autoris�ee. Ensuite, l'enrichissement en235U est
ajust�e, en tenant compte de l'isotopie du plutonium �a recycler, de mani�ere �a assurer la
longueur d'irradiation requise.

Le concept CORAIL est un concept d'assemblage h�et�erog�eneconstitu�e de 180
crayons standards de combustible UOX et de 84 crayons de combustible MOX. Plu-
sieurs arrangements des crayons sont �etudi�es. Une de ces con�gurations est pr�esent�ee
sur la �gure 2.7. Dans ce cas, les crayons MOX sont plac�es en p�eriph�erie del'assem-
blage. Cette con�guration est favorable pour lisser la distribution de puissance [26].
Cependant, la teneur en plutonium dans les crayons de combustible MOX doit être
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ajust�ee conjointement avec l'enrichissement en235U dans les crayons de combustible
UOX.

Le concept DUPLEX pr�esente la même con�guration d'assemblage que le concept
CORAIL. Dans ce cas, les crayons de combustible MOX sont remplac�es par des crayons
de combustible (Pu, Ce)Ox, compos�e de plutonium sur une matrice inerte de c�erium,
transparente aux neutrons. L'utilisation de crayons de plutonium sans uranium aug-
mente consid�erablement le taux d'incin�eration du plutonium. N�eanmoins, comme dans
le cas du CORAIL, le ph�enom�ene de pics de puissance, dû �a l'interface UOX/(Pu,
Ce)Ox, requiert l'ajustement conjoint de la teneur en plutonium dans les crayons de
combustible (Pu, Ce)Ox ainsi que l'enrichissement en235U dans les crayons de com-
bustible UOX [26]. De plus, l'utilisation d'un combustible �a base de matrice inerte
n�ecessite un fort investissement en R&D sur le sujet.

Le concept APA est, quant �a lui, bas�e sur l'utilisation de crayons de combustible
de (Pu, Ce)Ox sur-mod�er�es associ�es �a des crayons de combustible UOX. Une des con�-
gurations propos�ees, alliant 120 crayons d'UOX et 36 crayons annulaires sur-mod�er�es
de (Pu, Ce)Ox, est pr�esent�ee sur la �gure2.7. La forme annulaire des crayons de (Pu,
Ce)Ox permet une circulation de l'eau au centre du crayon et donc un rapport de
mod�eration local de l'ordre de 8. Dans cette con�guration,le rapport de mod�eration
moyen de l'assemblage atteint une valeur de l'ordre de 4, soit deux fois plus importante
que celle caract�erisant un assemblage standard de REP. Ce rapport de mod�eration
accru se traduit par un repeuplement en neutrons dans le domaine thermique par rap-
port �a un spectre caract�eristique du combustible MOX. Ceci, associ�e �a l'utilisation d'un
combustible �a base de matrice inerte optimise donc la consommation du plutonium.
Cependant, la conception �a l'�echelle industrielle d'un assemblage novateur de ce type
n�ecessite un fort investissement sur la R&D concernant, par exemple, les contraintes
m�ecaniques et thermohydrauliques, la conception de pastilles annulaires ou encore le
comportement de la matrice inerte.

Pour chaque concept, la consommation d'uranium et de plutonium ainsi que la
production d'actinides mineurs, ramen�ees �a l'�energie produite, sont pr�esent�ees dans le
tableau 2.5. Ces soldes de mati�eres sont issus d'un calcul d'un cycle �al'�equilibre, stabi-
lisant l'inventaire en plutonium, pour chaque concept [25]. Ces chi�res sont �egalement
donn�es, �a titre de comparaison, dans le cas du mono-recyclage d'un combustible MOX
contenant 12% de plutonium. Pour chaque concept, la fraction des r�eacteurs charg�es
avec le combustible d�edi�e au multi-recyclage du plutonium a �et�e ajust�ee pour stabiliser
l'inventaire en plutonium dans le cycle. Cette fraction estindiqu�ee dans le tableau2.5.
Dans ces calculs, des EPR recharg�es par quart et atteignantun burn-up de 60 GWj/t
sont utilis�es.

La consommation d'uranium naturel est du même ordre de grandeur pour tous les
concepts avec un l�eger avantage pour le concept APA. En ce qui concerne la consom-
mation de plutonium, les concepts APA et MOXEUS sont les plus favorables. La pro-
duction d'actinides mineurs est, quant �a elle, plus importante dans le cas du MOXEUS,
même si elle reste du même ordre de grandeur que dans le cas du mono-recyclage du
combustible MOX.

Dans le cadre de ces travaux, c'est le combustible MOXEUS qui a �et�e choisi pour
l'�etude de l'incin�eration du plutonium en REP. C'est un combustible homog�ene, pou-
vant s'int�egrer �a un assemblage de REP traditionnel, et donc plus simple �a mod�eliser
que d'autres concepts. Il pr�esente, de plus, une capacit�e�elev�ee d'incin�eration du plu-
tonium.

La mod�elisation de l'utilisation de ce combustible dans lecode CLASS sera expli-
cit�ee dans le chapitre3. Ensuite, l'�etude param�etrique de simulations dynamiques de
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Table 2.5 { Consommation et production d'uranium, de plutonium etd'actinides
mineurs, �a l'�equilibre, dans les cycles associ�es aux combustibles MOXEUS, CORAIL,
APA et DUPLEX propos�es dans [25]. La fraction du parc requise pour stabiliser l'in-
ventaire en plutonium est �egalement indiqu�ee.

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 -

l'incin�eration du plutonium, r�ealis�ees avec CLASS, sera pr�esent�ee dans les chapitres4
et 5.

2.3.3 Simulation du multi-recyclage du Pu en REP MOXEUS

Au pr�ealable de l'impl�ementation de la gestion du combustible MOXEUS dans
le code CLASS (voir section3.3), les propri�et�es neutroniques de ce combustible sont
�etudi�ees, �a partir de calculs coupl�es transport/�evol ution r�ealis�es avec le code MURE.

2.3.3.1 Compositions isotopiques de combustible MOXEUS

Comme le plutonium utilis�e pour construire le combustibleMOXEUS peut provenir
de sources di��erentes (REP UOX, REP MOX, ...) ayant des burn-ups de d�echarge et
des temps de refroidissement di��erents, son isotopie peut̂etre tr�es vari�ee. En ajoutant
un possible enrichissement en235U, cela implique qu'une grande vari�et�e de compositions
isotopiques de combustible MOXEUS neuf peut être rencontr�ee.

La premi�ere �etape requise pour �etudier les propri�et�es neutroniques d'un spectre
large de compositions de combustible MOXEUS neuf, est donc de d�e�nir l'espace iso-
topique propre au combustible MOXEUS neuf. C'est un espace multi-dimensionnel :
chaque dimension correspondant �a la proportion d'un des isotopes dans le combustible
neuf. Pour des facilit�es de lecture, les proportions des isotopes du plutonium sont ex-
prim�ees dans le vecteur plutonium. Une dimension suppl�ementaire est donc ajout�ee : la
teneur en plutonium dans le combustible neuf. Pour le combustible MOXEUS, l'espace
isotopique est donc compos�e de 8 dimensions : les proportions des isotopes238� 242Pu
dans le vecteur plutonium, la teneur en plutonium ainsi que les proportions d'235U
et d'238U dans le combustible MOXEUS. Ces dimensions sont ensuite contraintes par
leurs valeurs minimales et maximales.

Pour contraindre l'espace isotopique du combustible MOXEUS, les limites de l'es-
pace isotopique du combustible MOX sont prises comme point de d�epart. A partir de
cet espace, la dimension de l'235U (correspondant initialement �a la proportion d'235U
dans le support d'uranium appauvri), est �elargi jusqu'�a l'enrichissement maximal, au-
toris�e par l'ASN, lors de la fabrication du combustible UOX neuf, environ 5% [65].
La teneur en plutonium maximale dans le combustible est �x�ee �a 16%, soit l'ordre de
grandeur de la teneur maximale estim�ee pour les REP [22, 23, 24]. Ensuite, comme le
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combustible MOXEUS est d�edi�e au multi-recyclage, les vecteurs plutonium rencontr�es
peuvent être tr�es d�egrad�es. Les proportions du240Pu et du 242Pu dans le vecteur pluto-
nium peuvent donc être amen�ees �a augmenter et r�eciproquement celles du239Pu et du
241Pu �a diminuer. A partir de ces consid�erations, un premier espace isotopique contraint
par les bornes minimales et maximales de chacune de ses dimensions est �etabli. Il est
pr�esent�e dans le tableau2.6. Cet espace pourrait être amen�e �a �evoluer selon les compo-
sitions isotopiques rencontr�ees dans les simulations dynamiques du cycle (voir section
3.1.2.2).

Table 2.6 { Proportions massiques minimales et maximales (en %) del' 235U et du
plutonium (wPu ) dans le combustible neuf ainsi que de chaque isotope du plutonium
dans le vecteur plutonium du combustible MOXEUS neuf.

235U wPu
238Pu 239Pu 240Pu 241Pu 242Pu

min 0.25 0 0.5 10 10 0 1.5

max 5 16 8 80 40 25 35

A partir de cet espace, 1000 compositions isotopiques al�eatoires de combustibles
MOXEUS neufs sont constitu�ees. Une m�ethode d'�echantillonnage pseudo-al�eatoire : le
Latin Hyper-cube Sampling (LHS) [66] est utilis�ee. Cette m�ethode permet de scinder
un espace �a N dimensions (N variables �a �echantillonner) en M intervalles (M points �a
g�en�erer) et de tirer al�eatoirement un point dans chaque intervalle de l'espace. Ceci per-
met d'obtenir un �echantillonnage al�eatoire �a l'�echell e du point et homog�ene �a l'�echelle
de l'espace complet. Via cette m�ethode, pour chaque composition, les proportions dans
le vecteur plutonium du 238Pu, 240Pu, 241Pu et 242Pu, la teneur en plutonium ainsi
que l'enrichissement en235U dans le combustible, sont s�electionn�es. Une dur�ee pendant
laquelle le241Pu est amen�e �a d�ecrô�tre est �egalement tir�ee al�eatoirement entre 0 et 10
ans. Elle correspond �a l'intervalle de temps n�ecessaire �a la fabrication du combustible.
La proportion en 241Am dans le vecteur plutonium va donc augmenter. Ensuite, la pro-
portion de 239Pu dans le vecteur plutonium est utilis�ee comme tampon. Elle est d�eduite
des proportions des autres isotopes a�n que la somme de ces proportions soit �egale �a
1. Il en va de même pour la proportion d'238U dans le combustible MOXEUS neuf. La
proportion de 239Pu dans le vecteur plutonium et celle238U dans le combustible �etant
utilis�ees comme tampon, leurs distributions ne sont pas uniformes.

2.3.3.2 Description des simulations assemblages de REP

Les 1000 compositions isotopiques de combustibles MOXEUS neufs, pr�esent�ees
dans la section pr�ec�edente, balaient l'ensemble de l'espace isotopique de combustible
MOXEUS neuf. Le calcul d'�evolution sous irradiation, en REP,de ces compositions per-
mettrait donc d'avoir une vue d'ensemble des propri�et�es neutroniques du combustible
MOXEUS selon sa composition isotopique.

Param�etres des calculs MURE

Un calcul coupl�e transport/�evolution est e�ectu�e avec le code MURE pour chacune
de ces compositions isotopiques de combustibles MOXEUS neufs en REP. Les simula-
tions sont r�ealis�ees jusqu'�a un burn-up de d�echarge de 75 GWj/t. Les param�etres de
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ces calculs sont pr�esent�es dans le tableau2.7. Une source de neutrons pr�e-converg�ee
est utilis�ee d�es le premier calcul MCNP. Elle est issue d'uncalcul MCNP, caract�eris�e
par une grande statistique, r�ealis�e pour une compositionisotopique de combustible
MOXEUS donn�ee.

Table 2.7 { Param�etres de la simulation MURE d'un assemblage de REP.

Code de transport neutronique MCNP6
Code d'�evolution MURE
Nombre de cycles inactifs 5
Nombre de cycles actifs 20
Nombre de neutrons par cycle 10000
Nombre de groupes d'�energie 17900
Sections e�caces, rendements de �ssion, S(� , � ) JEFF 3.1.1
Seuil de demi-vie 1 h
Seuil sur les sections e�caces 10� 6 barns

Consid�erant le nombre de calculs �a r�ealiser et le temps requis pour e�ectuer un
calcul, la simulation �a l'�echelle du c�ur du r�eacteur ne n ous est pas accessible. Des
simulations �a l'�echelle de l'assemblage sont donc r�ealis�ees. Les biais li�es �a la simulation
assemblage sont list�es dans la section3.1.4.2.

La g�eom�etrie de la simulation est un assemblage in�ni de REP constitu�e d'un r�eseau
de 17x17 crayons de combustibles. Des conditions aux limites r�e
�echissantes sont uti-
lis�ees. Les donn�ees relatives �a la g�eom�etrie ainsi qu'aux mat�eriaux de cet assemblage
sont regroup�ees dans les tableaux2.8 et 2.9.

Table 2.8 { Donn�ees g�eom�etriques de l'assemblage de REP simul�e.

Nombre de crayons de combustible 264
Nombre de tubes guides 24
Nombre de tubes d'instrumentation 1
Pas du r�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

D�ecoupage en temps de la simulation

Le calcul d'�evolution avec MURE est d�ecoup�e en un certain nombre de pas en
temps. A chacun de ces pas en temps, un calcul MCNP est e�ectu�e. Le temps de calcul
augmente donc avec l'augmentation du nombre de pas en temps.Cependant, comme
les sections e�caces moyennes sont gard�ees constantes entre deux calculs MCNP, un
d�ecoupage en temps su�samment �n est n�ecessaire pour ne pas entacher la pr�ecision
du calcul. Un �equilibre entre les deux doit donc être trouv�e.
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Table 2.9 { Donn�ees des mat�eriaux de l'assemblage de REP simul�e.

Densit�e de puissance thermique 30 W.g� 1 d'oxyde
Densit�e du combustible 10.02 g.cm� 3

Temp�erature du combustible 923 K
Densit�e de l'eau 0.716 g.cm� 3

Temp�erature de l'eau 577 K
Fraction molaire de Bore 600 ppm
Mat�eriau de la gaine Zircaloy 4
Densit�e de la gaine 5.763 g.cm� 3

Temp�erature de la gaine 577 K

Avant d'expliciter les di��erents d�ecoupages en temps �etudi�es, une pr�ecaution doit
être prise �a propos de la production du135Xe. En e�et, cet isotope produit directement
lors de la �ssion ou lors de la d�ecroissance d'autres produits de �ssion, est caract�eris�e par
une section e�cace de capture des neutrons thermiques tr�es�elev�ee ( ' 3� 106 barns) [9].
Son impact sur le spectre neutronique est donc important et doit être correctement pris
en compte. Comme sa demi-vie est faible (' 9.14 heures), la mise �a l'�equilibre de la
quantit�e de 135Xe en c�ur est atteinte apr�es 1 ou deux jours d'irradiation [9]. Durant
les premiers jours, un d�ecoupage en temps assez �n doit doncêtre r�ealis�e. Pour les
simulations r�ealis�ees ici, un d�ecoupage en pas en temps de 1 jour durant les 5 premiers
jours d'irradiation a �et�e choisi. Quelque soit les d�ecoupages en temps consid�er�es par la
suite, ces premiers pas en temps d'un jour sont conserv�es.

Pour �etudier l'impact du nombre de pas en temps sur les r�esultats du calcul MURE,
6 simulations d'irradiation d'une composition isotopiquede combustible MOXEUS
moyenne, jusqu'�a 2205 jours d'irradiation (' 6 ans ou 75 GWj/t), avec di��erents
nombres de pas en temps, ont �et�e r�ealis�ees. La simulation la plus d�etaill�ee pr�esente
un d�ecoupage en temps de 5 jours (' 0.17 GWj/t) �a compter du 5 �eme jour d'irradia-
tion, soit 440 pas en temps. Cette simulation est prise commer�ef�erence dans la suite.
Les �evolutions au cours de l'irradiation de ses inventaires et de sonk1 seront compar�ees
�a celles issues de 5 autres simulations pr�esentant des pasen temps de 10, 25, 50, 100 et
200 jours, soit respectivement des discr�etisations de 0.34, 0.85, 1.7, 3.4 et 6.8 GWj/t.
Le temps de calcul associ�e, sur un CPU, est compris entre 5 jours, pour la simulation
de r�ef�erence, et 2 heures, pour la simulation avec le pas entemps le plus large.

Pour chaque pas en temps,T, des 5 simulations �a tester, l'�ecart relatif (dk) entre
la valeur du k1 issue de la simulation de r�ef�erence (kREF

1 (T)) et celle de la simulation
test (kTEST

1 (T)) est calcul�e comme suit :

dk =
(kREF

1 (T) � kTEST
1 (T))

kREF
1 (T)

(2.12)

Sur la �gure 2.8, la valeur de dk �a chaque pas en temps de chacune des 5 simulations
test est pr�esent�ee. Pour toutes les simulations, l'�ecart relatif avec la simulation de
r�ef�erence �a tendance �a osciller. A part quelques �ev�enements, l'�ecart relatif est inf�erieur,
en valeur absolue, �a 500 pcm. Bien entendu, l'erreur statistique li�ee au calcul MCNP,
estim�ee entre 100 �a 200 pcm, entrâ�ne un �ecart intrins�eque entre les simulations. Son
estimation est pr�esent�ee dans la suite de cette section. Le d�ecoupage en temps le plus
favorable, n'apparâ�t donc pas directement sur la �gure2.8.

L'impact sur les inventaires est �egalement �evalu�e. Les r�esultats sont pr�esent�es pour
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Figure 2.8 { �Evolution au cours du temps de l'�ecart relatif sur la valeurdu k1 entre
une simulation MURE de r�ef�erence �a 446 pas en temps et 5 autres simulations MURE
avec di��erentes valeurs de pas en temps (10, 25, 50 100 et 200jours).

quatre noyaux repr�esentatifs du cycle �etudi�e. Il s'agit de l'235U, du 237Np, du 239Pu
ainsi que du244Cm. Pour chaque pas en temps,T, des 5 simulations �a tester, l'�ecart
relatif (dN) entre la quantit�e de noyau issue de la simulation de r�ef�erence (NREF (T))
et celle de la simulation test (NTEST (T)) est calcul�e comme suit :

dN =
(NREF (T) � NTEST (T))

NREF (T)
(2.13)

Sur la �gure 2.8, la valeur de dN, pour chacun des quatre noyaux consid�er�es,�a
chaque pas en temps de chacune des 5 simulations test est pr�esent�ee. Cette �gure met
en �evidence des �ecarts relatifs, par rapport �a la r�ef�erence, qui peuvent être �elev�es pour
les d�ecoupages en pas en temps de 200 jours (jusqu'�a 900 pcmsur l'235U, 4.5% sur le
237Np, 2% sur le239Pu et 1.8% sur le244Cm) et 100 jours (jusqu'�a 500 pcm sur l'235U,
3% sur le237Np, 700 pcm sur le239Pu et 1.2% sur le244Cm). Ces �ecarts relatifs sont
sup�erieurs, dans certains cas, �a l'erreur statistique sur ces noyaux li�ee au calcul MCNP,
calcul�ee dans la suite. Les �ecarts relatifs li�es aux d�ecoupages en pas en temps de 50 et
25 jours sont comparables, et du même ordre de grandeur que l'erreur statistique li�ee
au calcul MCNP.

Un d�ecoupage en 80 pas en temps (6 pas en temps pour la mise �a l'�equilibre du
135Xe puis 74 pas en temps) a �et�e choisi. Apr�es la mise �a l'�equilibre du 135Xe, cela
correspond �a des pas en temps de 30 jours ou 1 GWj/t. Une simulation MURE de ce
d�ecoupage requiert environ 1 jour de calcul sur un CPU.

Estimation de l'erreur statistique li�ee �a MCNP

Toujours a�n d'estimer au mieux la pr�ecision des calculs r�ealis�es avec MURE, l'er-
reur statistique li�ee aux calculs MCNP doit être calcul�ee. Pour ce faire, 80 simulations
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Figure 2.9 { �Evolution au cours du temps de l'�ecart relatif sur les inventaires de
certains actinides d'int�erêt entre une simulation MURE der�ef�erence �a 440 pas en temps
de 5 jours et 5 autres simulations MURE avec di��erentes valeurs de pas en temps (10,
25, 50 100 et 200 jours).

d'irradiation jusqu'�a 75 GWj/t d'une composition moyenne de combustible MOXEUS,
dans un assemblage in�ni, ont �et�e r�ealis�ees avec MURE. Led�ecoupage en 80 pas en
temps, d�ecrit pr�ec�edemment, est utilis�e. Chaque simulation di��ere d'une autre par
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la position de d�epart dans la suite de nombre pseudo-al�eatoire g�en�er�ee par MCNP.
Cette valeur est �egalement appel�eegraine. Une valeur di��erente de la graine garantit
le caract�ere al�eatoire de chaque calcul Monte-Carlo e�ectu�e.

Le premier graphique de la �gure2.10pr�esente l'�evolution au cours du temps duk1

donn�e par MCNP pour chacune des 80 simulations r�ealis�ees.A chaque pas en temps,
la distribution des valeurs duk1 a �et�e �etablie. La moyenne et l'�ecart-type de cette
distribution est ensuite calcul�ee. Sur le deuxi�eme graphique de la �gure 2.10, la valeur
de l'�ecart-type divis�ee par la valeur moyenne de la distribution est repr�esent�ee pour
chaque pas en temps de la simulation. Ces valeurs donnent uneestimation de l'erreur
statistique associ�ee au calcul MCNP duk1 , entre 100 et 200 pcm.

Temps (ans)
0 1 2 3 4 5 6

¥k

0.95

1

1.05

1.1

1.15

H00
Entries  0
Mean x       0
Mean y       0
RMS x       0
RMS y       0

H00
Entries  0
Mean x       0
Mean y       0
RMS x       0
RMS y       0H00

Temps (ans)
0 1 2 3 4 5 6

E
ca

rt
-t

yp
e/

M
oy

en
ne

20
40
60
80

100
120
140
160
180
200

Figure 2.10 { �Evolution du k1 au cours du temps pour 80 simulations MURE d'une
composition de combustible MOXEUS et �ecart-type (en pcm) associ�e �a la distribution
du k1 pour chaque pas en temps.

Une �etude similaire est r�ealis�ee sur les inventaires des principaux isotopes de l'ura-
nium (234� 236U et 238U), du plutonium ( 238� 242Pu), et des actinides mineurs (237Np,
239Np, 241Am, 242� Am, 243Am et 242� 246Cm). A chaque pas en temps, et pour chaque
noyau, la distribution du nombre de noyaux dans les 80 simulations est �etablie. En-
suite, l'�ecart-type et la valeur moyenne de chaque distribution sont calcul�es. L'estima-
teur choisi est �a nouveau l'�ecart-type divis�e par la valeur moyenne. Sur la �gure2.11,
la valeur de cet estimateur est repr�esent�ee en fonction dutemps pour les isotopes de
l'uranium, du plutonium et des actinides mineurs.

L'estimation de l'erreur statistique li�ee au calcul MCNP est inf�erieure �a 250 pcm
sur les isotopes de l'uranium et inf�erieure �a 100 pcm sur ceux du plutonium. Dans le
cas des actinides mineurs, l'incertitude peut atteindre 2%pour les isotopes du curium
et du neptunium et 1% pour les isotopes de l'am�ericium.
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Figure 2.11 { �Evolution au cours du temps de l'estimateur �ecart-type/moyenne associ�e
�a la distribution des inventaires des actinides d'int�erêt ( 234� 236U, 238U, 238� 242Pu, 237Np,
239Np, 241Am, 242� Am, 243Am 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 r�esultats des 1000 calculs MURE d'�evolution decombustibles MOXEUS
en REP, pr�esent�es dans la section pr�ec�edente, l'impactdu plutonium et de l'uranium
sur le spectre neutronique peut être �etudi�e.

Pour chacun des 1000 calculs MURE, le spectre neutronique en d�ebut de cycle est
consid�er�e. Ce spectre est s�epar�e en trois domaines en �energie [9] :
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� thermique (E < 1eV)

� �epithermique (1eV < E < 10 keV)

� rapide (10 keV< E < 20 MeV)

Les parts de neutrons appartenant �a chacun des domaines en �energie par rapport
au spectre total, RT , RE et RR, sont ensuite calcul�ees. Les valeurs de RT , RE et RR

pour les 1000 calculs MURE sont repr�esent�ees, en fonction de la teneur en plutonium
du combustible MOXEUS neuf, sur la �gure2.12.
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Figure 2.12 { Part de la composante thermique, �epithermique et rapide du spectre
de neutrons (RT , RE et RR), en d�ebut de cycle, en fonction de la teneur en plutonium
dans le combustible MOXEUS neuf (wPu ).

La �gure 2.12 met en �evidence le durcissement du spectre neutronique avec l'aug-
mentation de la teneur en plutonium dans le combustible neuf, suivant les m�ecanismes
expliqu�es dans la section2.3.2.1. L'impact de la teneur en plutonium sur la part de
neutrons appartenant au domaine �epithermique reste relativement stable. Ce domaine
en �energie �etant un domaine transitoire pour les neutronsdurant la thermalisation,
l'impact de la teneur en plutonium sur sa population reste complexe �a interpr�eter.

Aux fortes teneurs en plutonium, les distributions de RT et RR sont peu dispers�ees.
L'impact de la teneur en plutonium dans le combustible neuf sur le spectre l'emporte
donc sur l'impact de l'isotopie du plutonium et l'impact de l'enrichissement en235U.
Aux faibles valeurs de teneur en plutonium, les di��erentes contributions au spectre de
neutrons pr�esentent une forte dispersion. Ceci est un e�etde la contribution du 235U
sur le spectre neutronique. En e�et, plus la teneur en plutonium dans le combustible
neuf est faible, plus la contribution de l'235U sera importante et donc plus la proportion
d'235U dans le combustible neuf aura un impact sur le spectre.

Pour illustrer cet e�et, quatre simulations ont �et�e s�ele ctionn�ees parmi les 1000 si-
mulations MURE d'irradiation de combustibles MOXEUS. Ces quatre simulations sont
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caract�eris�ees par une composition isotopique de combustible neuf pr�esentant une te-
neur en plutonium faible (inf�erieure �a 0.2 %). La proportion d'235U dans le combustible
neuf varie entre 1 et 4 %. Sur la �gure2.13, les spectres neutroniques normalis�es, en
d�ebut de cycle, des quatre compositions de combustible sont repr�esent�es. Cette �gure
met en �evidence la forte variation de la part de neutrons thermiques par rapport au
spectre total, due �a la variation de l'enrichissement en235U dans le combustible, pour
une même teneur en plutonium.
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Figure 2.13 { Spectres neutroniques normalis�es, au d�ebut du cycle, issus de simula-
tions MURE de quatre compositions de combustible MOXEUS pr�esentant une teneur
en plutonium inf�erieure �a 0.2% et di��erents enrichissements en235U.

2.3.3.4 Cons�equences 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 moyennes. Deux e�ets majeurs sont
observ�es.

D'une part, la large gamme en teneur en plutonium �etudi�ee (de 0 �a 16%) entrâ�ne
une grande variabilit�e des sections e�caces moyennes. Pour illustrer ce ph�enom�ene,
cinq simulations ont �et�e s�electionn�ees parmi les 1000 simulations MURE d'irradiation
de combustibles MOXEUS. Ces cinq simulations sont caract�eris�ees par des composi-
tions isotopiques de combustibles neuf pr�esentant des vecteurs plutonium et des en-
richissements en235U similaires. La teneur en plutonium dans le combustible varie,
quant �a elle, de 0.3 �a 15,8%. Les valeurs des principales sections e�caces moyennes des
isotopes du plutonium et de l'uranium, au d�ebut du cycle, pour ces cinq compositions
sont pr�esent�ees dans le tableau2.10.

Des valeurs de sections e�caces moyennes tr�es �elev�ees dans le cas des r�eactions
239Pu(n; f ), 240Pu(n; 
 ) et 241Pu(n; f ) sont observ�ees pour la simulation pr�esentant une
tr�es faible teneur en plutonium. Ce ph�enom�ene est expliqu�e par la forme du spectre neu-
tronique normalis�e, au d�ebut du cycle, pour chacune des cinq simulations consid�er�ees.
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Table 2.10 { Valeurs des sections e�caces moyennes (en barns), en d�ebut de cycle,
pour cinq compositions isotopiques de la banque de donn�eesMOXEUS caract�eris�ees
par des vecteurs plutonium et des enrichissements en235U similaires mais des teneurs
en plutonium dans le combustible di��erentes.

wPu
238U(n; 
 ) 235U(n; f ) 239Pu(n; f ) 240Pu(n; 
 ) 241Pu(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 pr�esent�es sur la �gure2.14.
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Figure 2.14 { Spectres neutroniques normalis�es, au d�ebut du cycle, issus de cinq
simulations MURE de compositions de combustibles MOXEUS pr�esentant des enri-
chissements en235U ainsi que des vecteurs plutonium similaires mais des teneurs en
plutonium di��erentes.

Pour une teneur en plutonium tr�es faible, de l'ordre de 0.3%, les d�epressions dans le

ux caus�ees par les r�esonances des sections e�caces des r�eactions239Pu(n; f ), 240Pu(n; 
 )
et 241Pu(n; f ) sont tr�es peu marqu�ees. Ceci entrâ�ne donc des valeurs de sections
e�caces moyennes tr�es �elev�ees. Ainsi, une forte variabilit�e de ces sections e�caces
moyennes sur la gamme de teneur en plutonium consid�er�ee dans la banque de donn�ees
MOXEUS (0 �a 16%) est observ�ee. Les cons�equences de cette variabilit�e sur la mod�elisation
du combustible MOXEUS dans le code CLASS sont discut�ees dans lasection3.3.

D'autre part, le durcissement du spectre li�e �a l'augmentation de la teneur en plu-
tonium dans le combustible MOXEUS neuf impacte �egalement lessections e�caces
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moyennes. Les valeurs, au d�ebut du cycle, des sections e�caces moyennes de �ssion et
de capture des actinides dans le combustible neuf sont repr�esent�ees en fonction de la
teneur en plutonium dans le combustible neuf (wPu ) sur les �gures2.15et 2.16. Le cas
de la section e�cace de capture du242Pu �etant un peu di��erent des autres sections
e�caces moyennes consid�er�ees, il sera trait�e s�epar�ement.
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Figure 2.15 { Valeurs des sections e�caces moyennes de �ssion (en barns) des acti-
nides du combustible MOXEUS neuf, au d�ebut du cycle, en fonction de la teneur en
plutonium dans le combustible MOXEUS neuf (wPu ).

Pour les autres sections e�caces moyennes, un impact similaire de l'augmentation
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Figure 2.16 { Valeurs des sections e�caces moyennes de capture des actinides du
combustible MOXEUS neuf, au d�ebut du cycle, en fonction de la teneur en plutonium
dans le combustible MOXEUS neuf (wPu ).

de la teneur en plutonium dans le combustible est observ�e. Pour des teneurs en plu-
tonium dans le combustible sup�erieures �a 4%, il existe peu de dispersion sur la valeur
des sections e�caces moyennes. L'impact de la quantit�e de plutonium sur le spectre
l'emporte donc sur l'impact potentiel de son isotopie ou de l'enrichissement en235U
dans le combustible. Or, l'augmentation de la teneur en plutonium dans le combustible
MOXEUS neuf a tendance �a durcir le spectre. La part des neutrons appartenant au
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domaine rapide va donc augmenter alors que la part des neutrons appartenant 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 distribution en �energie de la section
e�cace consid�er�ee. La �gure 2.17pr�esente, par exemple, les sections e�caces moyennes
de �ssion de l'238U et du 239Pu, au d�ebut du cycle, en fonction de la part de la compo-
sante rapide du spectre de neutrons (RR). Le durcissement du spectre aura tendance
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Figure 2.17 { Valeurs des sections e�caces moyennes de �ssion du238U et du 239Pu, au
d�ebut du cycle, en fonction de la part de la composante rapide du spectre de neutrons
(RR).

�a faire augmenter la valeur de la section e�cace moyennes de�ssion de l'238U, alors
qu'elle aura tendance �a faire diminuer la section e�cace moyenne de �ssion du239Pu.
Cet e�et se con�rme, pour chacune des sections e�caces moyennes des �gures2.15
et 2.16, en examinant les distributions en �energie des sections e�caces pr�esent�ees en
annexeA. Pour les faibles teneurs plutonium, une certaine dispersion des valeurs de
sections e�caces moyennes peut être observ�ee. A nouveau,c'est l'enrichissement en
235U qui, impactant le spectre neutronique, fait varier les valeurs des sections e�caces
moyennes (voir �gure2.13).

Les e�ets pr�ec�edents ne sont que partiellement observ�espour la section e�cace
de capture du 242Pu. En e�et, contrairement aux autres sections e�caces moyennes
pr�esent�ees, il existe, dans ce cas, une forte dispersion de la valeur de la section e�cace
moyenne en fonction de la teneur en plutonium dans le combustible. Une autre variable,
qui l'emporte sur l'impact de la teneur en plutonium ou de l'enrichissement en235U
dans le combustible, est donc d�eterminante pour expliquerle comportement de cette
section e�cace moyenne. Cette variable, mise en �evidence sur la �gure 2.19, est la
proportion de 242Pu dans le vecteur plutonium (X242 Pu ). Cette proportion varie de 1.5
�a 35% (voir tableau 2.6).

En e�et, la section e�cace moyenne de capture du242Pu est plus impact�ee par l'aug-
mentation de la proportion de242Pu dans le plutonium, et donc par l'augmentation de
l'auto-protection du 242Pu, que par l'e�et de l'augmentation de la teneur en plutonium
dans le combustible. Ceci s'explique en identi�ant le domaine en �energie du spectre
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Figure 2.18 { Valeurs de la section e�cace moyenne de capture du242Pu en fonction de
la teneur en plutonium dans le combustible MOXEUS neuf (wPu ). Un jeu de couleur met
en �evidence la proportion de242Pu dans le vecteur plutonium (X242 Pu ) du combustible
MOXEUS neuf.

neutronique dans lequel le242Pu est le plus capturant. La �gure2.19repr�esente le pro-
duit de la section e�cace de capture du242Pu avec le spectre des neutrons (� (E)�( E)),
en d�ebut de cycle. Des calculs MCNP, �a t=0, de deux combustibles UOX enrichis �a
3.1% et 5.3% et de deux combustibles MOXEUS avec une teneur en plutonium de 4%
et 8% et un enrichissement en235U de 1.3% sont consid�er�es.

Le produit � (E)�( E) permet de mettre en �evidence le domaine du spectre o�u le
taux de capture du 242Pu, en d�ebut de cycle, est le plus �elev�e. La �gure2.19 montre
que, quel que soit le type de combustible et son isotopie, l'essentiel des captures du
242Pu ont lieu au niveau de la r�esonance �a 3 eV de la section e�cace de capture du
242Pu (voir �gure A.7). Or, la teneur en plutonium et l'enrichissement en235U dans le
combustible neuf impactent principalement la bosse thermique du spectre de neutrons.
Cette r�esonance est situ�ee en dehors de cette zone. Par contre, l'augmentation de la
proportion de 242Pu dans le vecteur plutonium qui, par autoprotection, induit une plus
forte d�epression dans le 
ux de neutrons �a 3 eV impacte directement la valeur de la
section e�cace moyenne de capture, en d�ebut de cycle. Ainsi,�a teneur plutonium dans
le combustible neuf �x�ee, plus la proportion de242Pu dans le vecteur plutonium du
combustible neuf est faible, plus la section e�cace moyennede capture du242Pu, en
d�ebut de cycle, sera �elev�ee.
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Figure 2.19 { Produit de la section e�cace de capture du242Pu avec le spectre des
neutrons (� (E)�( E)), en d�ebut de cycle, issu d'un calcul MCNP pour deux combus-
tibles UOX enrichis �a 3.1% et 5.3% et deux combustibles MOXEUS avec une teneur
en plutonium de 4% et 8% et un enrichissement en235U 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 MOXEUS sur le spectre
neutronique, son impact sur la valeurk1 au d�ebut du cycle, ainsi que sur son �evolution
n'est pas triviale. La �gure 2.20pr�esente l'�evolution au cours du temps duk1 pour les
1000 simulations MURE d'�evolution de combustibles MOXEUS. Cette �gure met en
�evidence la large gamme de valeurs duk1 , au d�ebut du cycle, (de 0.7 �a 1.4), ainsi que
la vari�et�e d'�evolutions possibles du k1 , au cours du temps, qui peuvent être observ�ees.

La �gure 2.21pr�esente les valeurs, au d�ebut du cycle, duk1 en fonction de la somme
des proportions de239Pu et 241Pu (X 239 Pu+ 241 Pu ) et la somme des proportions de240Pu
et 242Pu (X 240 Pu+ 242 Pu ) dans le vecteur plutonium, ainsi qu'en fonction de la proportion
d'235U dans le combustible (X235 U), pour les 1000 simulations MURE d'�evolution de
combustibles MOXEUS. Dans les sections pr�ec�edentes, le fort impact de la teneur en
plutonium dans le combustible sur les param�etres neutroniques a �et�e mis en �evidence.
Les valeurs duk1 (t = 0) sont donc distingu�ees selon que la teneur en plutonium dans
le combustible soit faible (wPu < 0:04) ou forte (wPu > 0:04).

Cette distinction permet d'observer la contribution des �el�ements �ssiles, d'une part
et celle des �el�ements absorbants d'autre part. Pour des fortes teneurs en plutonium
dans le combustible MOXEUS neuf (wPu > 0:04), l'e�et de la pr�esence en abondance
d'�el�ements �ssiles ( 239Pu et 241Pu) et de la faible proportion d'�el�ements absorbants
(240Pu et 242Pu) dans le plutonium, sur l'augmentation du k1 (t = 0) est mis en
�evidence. L'impact de l'abondance d'235U dans le combustible MOXEUS est moins
nette. Bien qu'en moyenne, elle tende �a augmenter la valeurdu k1 (t = 0), une forte
dispersion de cette distribution est visible. Dans ce cas, la contribution du plutonium,
pr�esent en quantit�e �egale voire sup�erieure �a l'uranium, est pr�epond�erante. A contrario,
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Figure 2.20 { �Evolution du k1 en fonction du temps pour les 1000 calculs d'�evolution
MURE de combustibles MOXEUS.
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Figure 2.21 { Valeurs du k1 (t = 0) en fonction de la somme des proportions de
239Pu et 241Pu (X 239 Pu+ 241 Pu ) ainsi que la somme des proportions de240Pu et 242Pu
(X 240 Pu+ 242 Pu ) dans le vecteur plutonium et la proportion d'235U dans le combustible
(X 235 U). Les compositions �a faible teneur en plutonium (wPu < 0:04) et forte teneur en
plutonium (wPu > 0:04) dans le combustible sont pr�esent�ees s�epar�ement.
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pour de faibles teneurs en plutonium dans le combustible MOXEUSneuf, l'abondance
d'235U dans le combustible impacte bien plus clairement l'augmentation du k1 (t = 0).

Conclusion du chapitre

Ce chapitre est d�edi�e �a la pr�esentation des concepts principaux de physique et de
mod�elisation des r�eacteurs sur lesquels s'appuient cette �etude. Dans ce travail, de nom-
breux calculs d'�evolution d'un combustible sous irradiation en r�eacteur sont e�ectu�es
avec le code MURE, bas�e sur le code MCNP. Les principaux aspects du cycle du com-
bustible nucl�eaire ont �egalement �et�e abord�es. Le fonctionnement et l'�evolution d'un
cycle du combustible nucl�eaire sont mod�elis�es par des outils de simulation, comme le
code CLASS.

Dans ce travail, c'est l'�evolution du cycle du combustiblenucl�eaire fran�cais qui est
consid�er�e. Le contexte qui entoure l'�evolution du cycle depuis sa mise en place est
complexe. Les d�ecisions sont guid�ees par des contraintesqui peuvent être de nature
technique, �economique ou encore politique. C'est le cas dela gestion du plutonium.
Son utilisation, �a terme, dans des r�eacteurs �a neutrons rapides est, aujourd'hui, remise
en question. A�n de limiter ou r�eduire son inventaire en cycle, des strat�egies alterna-
tives de multi-recyclage du plutonium dans les REP sont propos�ees. Les limitations au
multi-recyclage du plutonium dans le combustible MOX actuel am�ene �a la conception
de nouveaux combustibles d�edi�es. Dans ce travail, le combustible MOXEUS (MOX sur
support d'uranium enrichi) a �et�e choisi. L'int�egration de la mod�elisation de ce combus-
tible dans le code CLASS sera pr�esent�ee dans le chapitre3. Des simulations dynamiques
d'int�egration du multi-recyclage du plutonium dans les REP d'un parc, via l'utilisation
du combustible MOXEUS seront pr�esent�ees dans les chapitres4 et 5.
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Chapitre 3

Description, d�eveloppement et
application de l'outil de simulation
CLASS
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L'�etude de l'impact de l'int�egration du multi-recyclage du plutonium dans le com-
bustible MOXEUS, dans les REP d'un parc �electronucl�eaire,pr�esent�ee ici, repose sur
des simulations dynamiques du parc en transition. Ces simulations, qui seront expli-
cit�ees dans le chapitre4, ont �et�e r�ealis�ees avec le code CLASS. Garantir la faisabilit�e de
ces calculs a n�ecessit�e le d�eveloppement de certains �el�ements dans le code. Les �etapes de
fabrication et d'irradiation du combustible MOXEUS pour les REP y ont notamment
�et�e int�egr�ees. Le but de ce chapitre est de pr�esenter l'ensemble de ces d�eveloppements.

Dans la section3.1 de ce chapitre, les principes du fonctionnement du code CLASS
ainsi que les di��erents d�eveloppements qui ont �et�e r�ealis�es dans le code, dans le cadre de
ce travail, sont introduits. Ensuite, la simulation avec CLASS d'un parc �electronucl�eaire
fran�cais r�ealiste, qui constituera le point de d�epart des simulations r�ealis�ees dans le cha-
pitre 4, est pr�esent�ee dans la section3.2. Finalement, dans la section3.3, l'int�egration
dans le code CLASS de la gestion du combustible MOXEUS sera d�etaill�ee.

53



Chapitre 3 Description, d�eveloppement et application de l'outil de simulation
CLASS

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 nucl�eaire constitu�e d'un ensemble de
librairies r�edig�ees en C++. Il est d�evelopp�e depuis 2011 au laboratoire Subatech1 de
Nantes, en collaboration avec l'IPN2 d'Orsay, le LPSC3 de Grenoble et le LNC4 de
l'IRSN 5.

3.1.1 Description g�en�erale

Le code CLASS mod�elise des parcs �electronucl�eaires complexes dont la con�guration
peut �evoluer au cours du temps. Au sein de ces parcs, il calcule l'�evolution isotopique
de l'inventaire en mati�ere �a chaque instant, et dans chaque unit�e (usines, r�eacteurs,
piscines de refroidissement, stocks, ...). Le sch�ema de la�gure 3.1 illustre le principe
d'un cycle du combustible �electronucl�eaire simul�e avecCLASS.

Figure 3.1 { Sch�ema de principe d'un cycle du combustible �electronucl�eaire simul�e
avec CLASS.

Le sch�ema de la �gure 3.1 met en �evidence les di��erents processus �a prendre en
compte pour mod�eliser l'�evolution de l'inventaire en mati�ere (fabrication et irradiation
du combustible, d�ecroissance radioactive, ...) ainsi queles di��erents 
ux de mati�eres
qui transitent entre les unit�es (combustible neuf, combustible us�e, mati�eres valorisables,
d�echets, ...).

1. Laboratoire de physique subatomique et des technologies associ�ees
2. Institut de Physique Nucl�eaire
3. Laboratoire de Physique Subatomique et de Cosmologie
4. Laboratoire de recherche et de d�eveloppement en Neutronique du Cycle
5. Institut de Radioprotection et de Sûret�e Nucl�eaire
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3.1.1.1 D�e�nition des unit�es

Le premier aspect de la simulation dynamique du cycle avec CLASS consiste �a
d�e�nir les di��erentes unit�es du parc ainsi que les liens qui existent entre elles. Dans
le code CLASS, chaque type d'unit�e est d�ecrite par une librairie r�edig�ee en C++.
Cette librairie d�e�nit les param�etres caract�eristique s de l'unit�e, comme par exemple
son temps de cycle. Elle g�ere les di��erentes op�erations �a r�ealiser sur le combustible au
sein de l'unit�e consid�er�ee (fabrication, s�eparation chimique,...) et doit assurer le transit
des 
ux de mati�eres jusqu'�a l'unit�e voisine qui lui est ra ttach�ee. Actuellement, il existe
cinq unit�es d�e�nies dans le code CLASS : l'usine de fabrication, le r�eacteur, la piscine
de refroidissement, l'usine de s�eparation et le stock. Le tableau3.1rassemble l'ensemble
des param�etres caract�eristiques associ�es �a chaque unit�e.

Table 3.1 { Param�etres caract�eristiques des unit�es existantes dans le code CLASS.

Unit�e Param�etres
Usine de fabrication Dur�ee de la fabrication, Strat�egie degestion des stocks,

Mat�eriaux �a utiliser
R�eacteur Type de r�eacteur et de combustible, Burn-up,

Masse de noyaux lourds, Puissance, Facteur de charge,
Date de d�emarrage, Dur�ee d'op�eration

Piscine Dur�ee du refroidissement
Usine de s�eparation E�cacit�e de s�eparation, Date de d�emarrage de la s�eparation

El�ements �a s�eparer
Stock -

Ces di��erentes unit�es interagissent suivant un processus assez g�en�erique. A compter
de sa date de d�emarrage et jusqu'�a la �n de sa dur�ee d'op�eration, le r�eacteur sollicite
l'usine de fabrication avant chaque nouveau chargement pour lui construire un com-
bustible. Celui-ci doit être conforme aux param�etres caract�eristiques du r�eacteur (cf
tableau3.1). Le combustible neuf est alors soumis �a sa d�ecroissance dans l'usine durant
le temps n�ecessaire �a sa fabrication. Ensuite, le combustible est irradi�e en r�eacteur du-
rant son temps de cycle. Puis, le r�eacteur se d�echarge dansla piscine de refroidissement
o�u le combustible us�e sera refroidi durant le temps de refroidissement caract�eristique de
la piscine. La piscine peut alors d�echarger le combustiblerefroidi dans une autre piscine,
un stock ou encore dans une usine de s�eparation qui s�eparera les di��erents mat�eriaux
(suivant son e�cacit�e de s�eparation). Finalement, toutes les mati�eres �nissent leur
itin�eraire dans un stock. Ce type d'unit�e constitue toujours le dernier maillon du cycle
et les mati�eres peuvent donc y r�esider pour une dur�ee ind�e�nie et y être pr�elev�ees par
d'autres unit�es. Le stock n'est d�e�ni par aucun param�etr e caract�eristique.

3.1.1.2 �Evolution des inventaires en mati�ere

Dans l'ensemble de la simulation, les 
ux de mati�eres sont stock�es sous la forme
de vecteurs isotopiques. Dans ces vecteurs, chaque noyau est d�esign�e par un objet
appel�e ZAI contenant : le num�ero atomique Z du noyau, sa masse atomique A, son
�etat isom�erique I ainsi que la quantit�e de noyaux de ce type pr�esente dans la mati�ere
consid�er�ee. Cette mise sous forme vectorielle permet de r�ealiser facilement des op�erations
vectorielles et matricielles sur les 
ux de mati�eres �a traiter. De plus, sous cette forme,
une même unit�e peut g�erer simultan�ement plusieurs 
ux de mati�eres qui pourront être
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di��erenci�es les uns des autres. C'est le cas, par exemple,de la piscine de refroidissement
qui peut contenir plusieurs vecteurs isotopiques �a di��erents stades du refroidissement.
De même, dans les stocks, les vecteurs isotopiques sont di��erenci�es selon leur instant
d'arriv�ee. Cette structure en empilement de vecteurs isotopiques permet, notamment,
de les trier facilement selon une strat�egie de gestion des stocks (cf section2.2.1.3) lors
de la fabrication du combustible.

Au sein des unit�es du cycle, la composition isotopique des 
ux de mati�eres est
amen�ee �a �evoluer selon 4 processus : la fabrication et l'irradiation du combustible,
la s�eparation chimique et la d�ecroissance radioactive. Les deux premiers processus
sont propres au r�eacteur et rel�event d'une probl�ematique complexe dont la r�esolution
constitue le c�ur de la simulation. Ils seront d�etaill�es d ans la suite de ce chapitre
(sections3.1.2et 3.1.3).

Lors de l'�etape de la s�eparation chimique, le 
ux de mati�ere consid�er�e sera simple-
ment s�epar�e en plusieurs autres 
ux ou vecteurs isotopiques selon les instructions de
s�eparation. L'e�cacit�e de s�eparation est ensuite appliqu�ee comme un coe�cient sur
la quantit�e de chaque type de noyaux. Les noyaux non s�epar�es ou perdus lors de la
s�eparation sont �nalement envoy�es dans l'objet "D�echets". L'objet "D�echets" est un
stock.

En ce qui concerne le processus de d�ecroissance radioactive, qui est pris en compte
dans toutes les unit�es hors 
ux, il est trait�e en utilisant une banque de donn�ees
r�epertoriant l'�evolution de la châ�ne de d�esint�egrat ion de pr�es de 4000 noyaux d'int�erêt
entre 1 seconde et 300 millions d'ann�ees sur une �echelle detemps en progression expo-
nentielle.

Table 3.2 { Extrait de l'entr�ee de la banque de donn�ees de d�ecroissance du241Pu.

Temps (s) 0 .. 1� 104 .. 1 � 108 .. 1 � 1010 .. 1 � 1014 .. 1 � 1016

241Pu 1 .. 0.999985 .. 0.858532 .. 2� 10� 7 .. 0 .. 0
241Am 0 .. 1:5 � 10� 5 .. 0.141097 .. 0.622636 .. 0 .. 0
237Np 0 .. 6� 10� 12 .. 0.000371 .. 0.377344 .. 0.358377 .. 0
233Pa 0 .. 2� 10� 22 .. 1 � 10� 11 .. 1 � 10� 8 .. 1 � 10� 8 .. 0
233U 0 .. 2� 10� 17 .. 1 � 10� 10 .. 2 � 10� 5 .. 0.028813 .. 0
229Th 0 .. 4 � 10� 19 .. 4 � 10� 16 .. 9 � 10� 9 .. 0.001333 .. 0

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

.. .. .. .. .. .. .. .. .. .. .. ..
209Bi 0 .. 0 .. 2� 10� 16 .. 6 � 10� 11 .. 0.611477 .. 1

Le tableau 3.2 illustre l'entr�ee de la banque de donn�ees d�edi�ee �a l'�evolution de
la châ�ne de d�esint�egration du 241Pu. Tous les noyaux descendant du241Pu y sont
r�epertori�es. La quantit�e de chaque isotope y est exprim�ee en proportion molaire du
nombre de noyaux total. Chaque entr�ee de cette banque de donn�ees est le r�esultat d'un
calcul MURE d'�evolution, pendant 300 millions d'ann�ees d'une sph�ere ne contenant
que le noyau consid�er�e. Comme le calcul est r�ealis�e hors
ux de neutrons, les noyaux
ne sont soumis qu'�a leur propre d�ecroissance.
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Au cours d'une simulation r�ealis�ee avec le code CLASS, lorsque que le processus
de d�ecroissance radioactive est appliqu�e �a un vecteur isotopique, chaque noyau pr�esent
dans ce vecteur �evolue, durant le temps demand�e, conform�ement �a l'entr�ee lui corres-
pondant dans la banque de donn�ees. Grâce �a l'utilisationd'une �echelle temporelle en
progression exponentielle, une pr�ecision �a la seconde pr�es est obtenue sur l'�evolution
des noyaux. Par exemple, pour obtenir l'�evolution d'un nombre initial de noyaux de
type A, NA , pendant 123 secondes, l'entr�ee de la banque de donn�ees correspondant �a
la châ�ne de d�ecroissance du noyau de typeA apr�es 100 secondes de d�ecroissance est
s�electionn�ee. Chaque type de noyaux pr�esent apr�es 100 secondes �evolue ensuite, selon
sa propre châ�ne de d�ecroissance, pendant 2 fois 10 secondes, puis 3 fois une seconde.
Les r�esultats obtenus sont ensuite additionn�es.

3.1.1.3 Progression de la simulation avec le code CLASS

Chaque simulation dynamique du cycle r�ealis�ee avec le code CLASS n�ecessite la
r�edaction d'un code en C++ par l'utilisateur. Ce code doit contenir les informations
de base concernant la simulation �a r�ealiser (date de d�ebut, date de �n, pas en temps).
Chaque unit�e du cycle, ainsi que les liens qui l'unit aux autres, doivent �egalement y
être d�e�nis. Ensuite, l'ex�ecution de la simulation par le code CLASS d�ebute par la
construction du vecteur temps. Ce vecteur temps doit contenir tous les temps o�u une
op�eration sur les 
ux de mati�eres doit être r�ealis�ee.

Le processus de construction de ce vecteur est sch�ematis�ee sur le �gure 3.2 pour un
exemple de parc �electronucl�eaire simple. Ce parc �electronucl�eaire est compos�e d'une
usine de fabrication, caract�eris�ee par un temps de fabrication t f , d'un r�eacteur, ca-
ract�eris�e par un temps de cycle tR , d'une piscine, caract�eris�ee par un temps de re-
froidissement,tP et d'un stock. L'�evolution de ce parc sera mod�elis�ee entre les temps
de d�ebut et de �n de la simulation, Ti et Tf . Le sch�ema (a) de la �gure 3.2 pr�esente
le d�etail de la juxtaposition des di��erents temps auxquels des op�erations doivent être
e�ectu�ees. Le vecteur temps �nal obtenu est quant �a lui pr�esent�e sur le sch�ema (b) de
la �gure 3.2.

La construction du vecteur temps d�ebute toujours par l'identi�cation des instants
de chargement/d�echargement du combustible du r�eacteur de sa date de d�emarrage
jusqu'�a sa date d'arrêt. Ces temps sont ensuite ins�er�esdans le vecteur temps. Dans
cet exemple, l'instant correspondant au d�emarrage du r�eacteur est appel�e TD . Avant
chaque chargement de combustible, l'instant correspondant au d�ebut de la fabrica-
tion du combustible (soit l'instant du chargement auquel est retranch�e la dur�ee de
la fabrication) est aussi ajout�e au vecteur. De même, apr�es chaque d�echargement de
combustible, l'instant correspondant �a l'arriv�ee du combustible us�e dans la piscine de
refroidissement est ins�er�e dans le vecteur. Puis c'est l'instant o�u le combustible refroidi
transite de la piscine au stock (soit l'instant d'arriv�ee du combustible en piscine auquel
est ajout�e le temps de refroidissement) qui est ins�er�e dans le vecteur. Ce processus est
r�eit�er�e autant de fois qu'il y a de r�eacteurs dans le parc consid�er�e. En�n, le dernier type
d'instant �a ajouter au vecteur temps correspond aux temps o�u les donn�ees d'�evolution
du parc sont enregistr�ees dans le �chier de sortie de la simulation. L'intervalle entre
deux enregistrements est d�esign�e par la variabletE sur le sch�ema de la �gure3.2. Cette
fr�equence d'enregistrement est �x�ee au pr�ealable de la simulation par l'utilisateur.

Finalement, ce vecteur temps sert de trame �a l'ex�ecution dela simulation dyna-
mique. A partir du d�emarrage de la simulation, le code boucle sur chaque instant
pr�esent dans le vecteur pour r�ealiser les op�erations requises. Le processus de construc-
tion de ce vecteur en fait un objet assez robuste. Cependant,il est �g�e �a son �etat en
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Figure 3.2 { Construction du vecteur temps, entre les temps de d�ebut et de �n de
la simulation, Ti et Tf , pour un parc �electronucl�eaire simple compos�e d'une usine de
fabrication, avec un temps de fabricationt f , d'un r�eacteur, d�emarrant �a l'instant TD

et ayant un temps de cycletR , d'une piscine, avec un temps de refroidissementtP et
d'un stock. L'intervalle entre deux enregistrements est d�esign�e par la variabletE .

amont de la simulation et ne peut s'adapter aux �ev�enementssurvenant au cours de la
simulation. Les r�ecents projets de d�eveloppement du codeCLASS vont dans le sens de
rendre ce vecteur dynamique au cours de la simulation.

3.1.2 Int�egration de la physique des r�eacteurs dans l'outil
CLASS

Dans le code CLASS, les op�erations e�ectu�ees sur l'objet r�eacteur constitue le c�ur
de la simulation. Le r�eacteur concentre des processus physiques complexes qui inter-
viennent lors de l'�evolution isotopique du combustible nucl�eaire sous irradiation. Un
traitement �d�ele de ces processus est donc indispensable pour garantir une mod�elisation
�able de l'�evolution isotopique du combustible nucl�eaire �a l'�echelle du cycle.

3.1.2.1 Probl�ematique de la mod�elisation

Lorsqu'il s'agit de mod�eliser l'�evolution du combustible nucl�eaire en r�eacteur, deux
grandes �etapes sont �a prendre en compte. Tout d'abord, un combustible doit être
construit.

L'approche la plus simple est de construire le combustible neuf selon une "recette"
d�e�nie en amont de la simulation. Dans ce cas, les teneurs des di��erents mat�eriaux �a
ins�erer dans le combustible neuf sont �x�ees ind�ependamment de l'isotopie de la mati�ere
�ssile disponible dans les stocks. Aucune optimisation n'est e�ectu�ee.

La seconde approche utilis�ee dans CLASS est de construire uncombustible neuf,
tel que la meilleure utilisation de la mati�ere �ssile disponible soit faite. La quantit�e
de mati�ere �ssile ins�er�ee dans le combustible neuf est donc ajust�ee pour satisfaire les
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exigences du r�eacteur.

Dans le cas des REP, le crit�ere de conformit�e du combustible �a charger s'exprime en
termes du burn-up �a atteindre. Autrement dit, l'irradiatio n en r�eacteur de la mati�ere
�ssile pr�esente dans le combustible doit permettre de produire une quantit�e totale
d'�energie par tonne de noyaux lourds impos�ee a priori. Le burn-up du r�eacteur s'ex-
prime en fonction de la puissance sp�eci�que du r�eacteur etde son temps de cycle.
Comme la masse de noyaux lourds ainsi que la puissance du r�eacteur sont impos�ees,
le temps de cycle du r�eacteur s'adapte a�n que le burn-up requis soit atteint. Ce-
pendant, l'empoissonnement du combustible par les produits de �ssion, entrâ�ne une
d�ecroissance du coe�cient de multiplication in�ni au cours du cycle [9]. La mati�ere �s-
sile du combustible doit donc �egalement assurer la criticit�e du r�eacteur sur l'ensemble
de la dur�ee du cycle. Le crit�ere �nal que doit remplir le combustible sera donc impos�e
sur l'�evolution au cours de l'irradiation du coe�cient de multiplication.

En ce qui concerne les RNR, la dur�ee d'irradiation du combustible n'est pas aussi
d�eterminante puisque celle-ci n'induit pas forc�ement une diminution de la r�eactivit�e.
Il est possible de trouver une con�guration du combustible permettant d'obtenir une
r�eactivit�e stable sur l'ensemble du cycle. De grandes valeurs de burn-up peuvent alors
être impos�ees (' 100 GWj/t) sans contraintes sur la mati�ere �ssile pr�esente dans le
combustible. Dans l'hypoth�ese d'une r�eactivit�e stable, le crit�ere que doit remplir le
combustible concerne donc la criticit�e en d�ebut du cycle.

Finalement, pour ces deux types de r�eacteurs, le crit�ere que le combustible doit
remplir est impos�e par la r�eactivit�e. Comme la masse de noyaux lourds et la puissance
du r�eacteur sont �x�ees, le seul degr�e de libert�e permettant d'ajuster la r�eactivit�e est
la composition isotopique du combustible neuf, et notamment de la mati�ere �ssile.
Cependant, dans une simulation dynamique, la composition isotopique de la mati�ere
�ssile disponible �a un instant pr�ecis n'est pas connue a priori. En e�et, dans le cas
d'un combustible recycl�e, par exemple le MOX, le plutonium disponible peut provenir
de di��erents UOX us�es irradi�es et refroidis plus ou moins longtemps. Sa composition
isotopique va donc être amen�ee �a changer au cours de la simulation. De plus, comme
la mati�ere �ssile disponible doit être utilis�ee selon une strat�egie de gestion des stocks
donn�ee (cf section2.2.1.3), une variation de la quantit�e de mati�ere �ssile pr�elev�ee des
stocks entrâ�ne une modi�cation de l'isotopie. Le processus d'ajustement de la quantit�e
de mati�ere �ssile n�ecessite alors plusieurs it�erationspour converger vers la construction
d'un combustible conforme.

La seconde probl�ematique li�ee �a la mod�elisation du combustible en r�eacteur concerne
l'�evolution isotopique du combustible sous irradiation.Dans ce cas �egalement, le fait
que la composition isotopique du combustible �a irradier nesoit pas connue en amont
de la simulation, induit de calculer, �a chaque chargement d'un nouveau combustible,
l'�evolution de sa composition isotopique au cours de l'irradiation.

Le sch�ema de la �gure3.3synth�etise les deux probl�ematiques explicit�ees ci-dessus. A
chaque nouveau chargement de combustible, plusieurs it�erations doivent être e�ectu�ees
a�n de construire un combustible assurant la criticit�e du r�eacteur durant le cycle et de
calculer son �evolution sous irradiation. Chacun de ces tests n�ecessiterait alors un calcul
coupl�e transport/�evolution.

Dans le processus de d�eveloppement du code CLASS, l'accent apr�ecis�ement �et�e
mis sur la r�eduction du temps d'ex�ecution. Le choix a donc �et�e fait de construire
des estimateurs calculant l'�evolution de la r�eactivit�e ainsi que des sections e�caces
moyennes au cours du temps pour chaque composition isotopique de combustible �a
charger.
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Figure 3.3 { Synth�ese de la probl�ematique de mod�elisation du combustible en r�eacteur.

3.1.2.2 �Elaboration d'une banque de donn�ees r�eacteur

Dans le code CLASS, la construction des estimateurs neutroniques est bas�ee sur
l'�elaboration d'une banque de donn�ees regroupant les r�esultats d'un grand nombre
de calculs coupl�es transport/�evolution. Ceci revient �nalement �a regrouper les e�orts
de calculs en amont de l'utilisation du code CLASS. Cette banque de donn�ees est
constitu�ee une fois pour toutes, tout comme les estimateurs qui lui sont associ�es assu-
rant ainsi, a posteriori, une ex�ecution rapide de CLASS.

De mani�ere g�en�erale, la construction d'estimateurs �a partir d'une banque de donn�ees
les rend pr�edictifs sur un espace de valeurs des param�etres d'entr�ee donn�e, correspon-
dant �a celui de la banque de donn�ees utilis�ee. Dans notre cas, les param�etres d'entr�ee
correspondent �a la composition isotopique du combustibleneuf. Avant de construire
cette banque de donn�ees, l'espace des compositions isotopiques de combustible neuf qui
peuvent être rencontr�ees par les pr�edicteurs doit êtred�etermin�e pr�ecis�ement. Cet es-
pace isotopique est d�e�ni par les proportions minimales etmaximales de chaque isotope
dans la composition isotopique du combustible neuf. Selon le type de combustible et
de r�eacteur consid�er�e, l'isotopie initiale du combustible peut être tr�es di��erente. Ainsi,
un espace isotopique repr�esentatif doit être d�e�ni pourchaque type de r�eacteur et de
combustible. De même, di��erentes banques de donn�ees et pr�edicteurs associ�es seront
construits pour chacun de ces types de r�eacteur et de combustible.

La d�e�nition de l'espace isotopique est une �etape d�elicate. En e�et, d�eterminer a
priori les compositions isotopiques initiales d'un type decombustible qui seront ren-
contr�ees dans le cadre des simulations dynamiques du cycles'av�erent di�cile, dans
la mesure o�u ce sont pr�ecis�ement les r�esultats de celles-ci qui permettent d'�etudier la

60



3.1 L'outil de simulation CLASS

physique li�ee �a l'utilisation de ce type de combustible. La d�etermination de l'espace iso-
topique le plus �d�ele possible est souvent r�ealis�ee de mani�ere it�erative. Les pr�edicteurs
construits sur un premier espace, estim�e au d�epart, sont utilis�es dans un grand nombre
de simulations dynamiques. A chaque chargement, la composition initiale du combus-
tible est enregistr�ee. Cela permet de contrôler si cette composition se situe ou non �a
l'int�erieur de l'espace et ainsi le cas �ech�eant �elargir l'espace isotopique dans le cadre
d'une prochaine �etape de construction de pr�edicteurs.

Suivant ce principe, des pr�edicteurs ont �et�e construitspour les combustibles de REP
et RNR couramment utilis�es dans CLASS. Il s'agit des combustibles UOX, MOX [38] et
MOX int�egrant de l'am�ericium (MOXAm) [ 42] pour les REP, et un combustible MOX
pour les RNR [40][67]. Le tableau 3.3 pr�esente leurs espaces isotopiques contraints
par les proportions molaires minimales et maximales de l'235U et, quant il y a lieu,
du plutonium (wPu ) ainsi que de chaque isotope du plutonium (Pu et Am) dans le
vecteur plutonium. Un pr�edicteur de r�eactivit�e, d'un com bustible �a base de plutonium
et d'actinides mineurs pour les r�eacteurs sous-critiquespilot�es par acc�el�erateurs, a
�egalement �et�e construit [ 41].

Table 3.3 { Proportions molaires minimales et maximales du plutonium (wPu ) et de
l' 235U dans le combustible neuf ainsi que de chaque isotope du plutonium (Pu et Am)
dans le vecteur plutonium du combustible neuf pour des combustibles REP et RNR
mod�elis�es actuellement dans le code CLASS.

REP UOX REP MOX REP MOXAm RNR MOX
min max min max min max min max

235U 0.02 0.06 0.2 0.4 0.25 0.25 0.2 0.4
wPu - - 4 16 6 17 12 22

238Pu - - 0.3 7.5 0.5 8 0.3 7.5
239Pu - - 30 80 20 80 24 92
240Pu - - 10 30 13 28 11 45
241Pu - - 5 20 0 12 1.8 20
242Pu - - 1.5 20 3 14 1.2 28
241Am - - - - 0 12 - -
242� Am - - - - 0 0.1 - -
243Am - - - - 0 4 - -

Pour les combustibles r�ealistes et utilis�es �a l'�echelle industrielle, tels que les com-
bustible REP UOX et REP MOX, la d�e�nition de l'espace isotopique s'appuie sur
les compositions isotopiques couramment rencontr�ees dans la r�ealit�e. Pour les com-
bustibles conceptuels, tels que les combustibles REP MOX avec am�ericium ou encore
RNR MOX, des hypoth�eses sont �emises sur l'origine du plutonium utilis�e (plutonium
issu de l'irradiation de REP UOX, REP MOX, REP MOXAm, RNR MOX, ...), sur
le nombre de recyclages r�ealis�es avec ce plutonium, sur les burn-ups de d�echargement
des pr�ec�edents recyclages ou encore sur le temps de refroidissement entre les recyclages.

La deuxi�eme �etape consiste en la construction d'une banque de donn�ees. Cette
banque de donn�ees rassemble l'�evolution de la r�eactivit�e et des sections e�caces moyennes
au cours du temps pour un grand nombre de compositions isotopiques de combustible
neuf inclues dans l'espace isotopique. Ces compositions isotopiques sont construites
par un �echantillonnage pseudo-al�eatoire dans l'espace isotopique, suivant la m�ethode
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du LHS [66] (cf section2.3.3.1). Un des isotopes, choisi au pr�ealable, sert de tampon de
sorte que la somme des proportions des isotopes soit �egale �a 1. De mani�ere �a prendre en
compte la d�ecroissance des isotopes dans le combustible durant la phase de refroidis-
sement ou de fabrication, une dur�ee de d�ecroissance est �egalement tir�ee al�eatoirement.
Pendant cette dur�ee, le combustible neuf verra sa proportion en 241Pu d�ecrô�tre et sa
proportion en 241Am augmenter.

La constitution de cette banque de donn�ees repose ensuite sur le calcul coupl�e
transport/�evolution de chaque composition isotopique decombustible neuf. Compte-
tenu du temps de calcul accessible et de la complexit�e de la simulation, ces calculs
peuvent di�cilement être e�ectu�es �a l'�echelle du c�ur c omplet. Dans le cas des REP,
ce sont des calculs �a l'�echelle de l'assemblage, sur le principe des calculs d�ecrits dans la
section2.3.3.2, qui sont r�ealis�es. Pour ce qui est des RNR, les calculs sontr�ealis�es pour
un douzi�eme de c�ur homog�ene d'un concept de RNR de r�ef�erence : l'ESFR (European
Sodium Fast Reactor) [67] [68].

3.1.2.3 Pr�ediction bas�ee sur les r�eseaux de neurones

La pr�ediction des param�etres neutroniques au cours du temps, en fonction de la
composition isotopique du combustible neuf peut être r�ealis�ee via divers outils. Dans
d'autres codes de simulation dynamiques du cycle, des r�egressions polynomiales [28],
des librairies pr�e-calcul�ees [61, 69, 63, 70] ou encore des estimateurs plus complexes,
tels que les r�eseaux de neurones [71], sont couramment utilis�es.

Initialement dans le code CLASS, la gestion du combustible REP MOX s'appuyait
sur une librairie pr�e-�etablie pour la pr�ediction des sections e�caces moyennes et sur
une r�egression polynomiale pour le calcul du burn-up maximal [37]. Actuellement, les
pr�edicteurs construits sont bas�es sur des Perceptrons MultiCouche (PMC) [72, 73], un
type de r�eseaux de neurones.

Fonctionnement d'un perceptron multicouche

Cet outil de r�egression dont le fonctionnement est inspir�e du traitement de l'infor-
mation entre les neurones biologiques, permet de calculer la valeur d'une observable de
sortie �a partir d'un jeu de param�etres d'entr�ee. Le perceptron multicouche est compos�e
d'une succession de couches inter-connect�ees, chacune constitu�ee d'un certain nombre
de neurones. Le sch�ema de la �gure3.4 illustre l'architecture d'un perceptron multi-
couche constitu�e d'une couche d'entr�ee, d'une couche cach�ee (ou couche de calcul) et
d'une couche de sortie. La couche d'entr�ee contient les valeurs du jeu de param�etre
d'entr�ee (X 1 et X2). La couche de sortie contient, quant �a elle, la valeur de l'observable
de sortie recherch�ee (bY).

Chaque neuronei , parmi lesNk neurones de la couchek, transmet �a chaque neurone
j , parmi les Nk+1 neurones de la couchek + 1, sa sortie yk

i pond�er�ee par le poidswk
ij .

Formellement, la sortieyk+1
j du neuronej de la couche de calculk + 1 est fonction de

la somme pond�er�ee des sortiesyk
i desNk neurones de la couchek (�equation 3.1).

yk+1
j = f (wk

0j +
N kX

i =1

wk
ij yk

i ) (3.1)

La fonction f est appel�ee fonction d'activation. C'est cette fonction qui permet d'in-
troduire de la non-lin�earit�e dans le calcul de l'observable de sortie. A noter �egalement,
dans cette �equation, la pr�esence du param�etrewk

0j correspondant au poids de la liaison
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Figure 3.4 { Architecture d'un perceptron multicouche �a une couchecach�ee.

entre un neurone sp�eci�que de la couchek appel�e biais et le neuronej de la couchek+1.
L'ajout d'un neurone biais �a chaque couche permet, le cas �ech�eant, une translation de
la r�eponse de la fonction d'activation.

La construction d'un perceptron multicouche repose sur la d�etermination du jeu
de poidswk

ij qui permettra d'obtenir la meilleure pr�ediction de l'observable de sortie
du r�eseau. L'ajustement de ces poids est r�ealis�e durant une phase d'apprentissage (ou
phase d'entrâ�nement). Durant cette phase, une banque de donn�ees constitu�ee d'un
ensemble d'�ev�enements comprenant les valeurs des param�etres d'entr�ee, X i ainsi que
la valeur de sortie associ�eeY est pr�esent�e au r�eseau de neurones. Cette banque de
donn�ees doit être repr�esentative de l'espace des valeurs des param�etres d'entr�ee que
le r�eseau de neurones pourra rencontrer lors de son utilisation. Ainsi le r�eseau devient
pr�edictif sur l'espace d�e�ni lors de son apprentissage.

Durant la phase d'entrâ�nement, il s'agit d'ajuster la valeur des poidswk
ij a�n de

minimiser la di��erence entre la valeur de sortie exacteY et la valeur reconstruite par
le r�eseau bY pour chaque �ev�enement de la banque de donn�ees. La m�ethode la plus
commun�ement utilis�ee pour ajuster les poids du r�eseau est celle de la r�etropopagation
des erreurs [73]. Suivant cette m�ethode, �a la premi�ere it�eration � = 1, un jeu de poids
(wk

ij )� al�eatoire est utilis�e. Ensuite, il s'agit de calculer la fonction d'erreur E mesurant
l'accord entre les valeurs r�eelles et calcul�ees pour chaque �ev�enement l du jeu de donn�ees
d'apprentissage regroupantM �ev�enements. L'expression deE est d�ecrite par l'�equation
3.2, o�u Yl est la valeur de l'observable de sortie exacte associ�ee �a l'�ev�enement l de la
banque de donn�ees, etbYl la valeur calcul�ee par le r�eseau.
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(E) =
MX

l=1

E l =
MX

l=1

1
2

(Yl � bYl )2 (3.2)

Il convient alors de trouver le jeu de poids minimisant la valeur de la fonction
d'erreur. Dans ce but, la m�ethode commun�ement appliqu�eeest celle de la descente du
gradient. A chaque it�eration � , apr�es traitement de chaque �ev�enement par le r�eseau, les
poids sont ajust�es d'une petite distance (�wk

ij )� . L'expression de (� wk
ij )� est donn�ee

par l'�equation 3.3, o�u � est un r�eel positif appel�e taux d'apprentissage.

(� wk
ij )� = ( � �

MX

l=1

@El
@(wk

ij )
)� (3.3)

Le nouveau jeu de poids est alors calcul�e selon l'�equation3.4. Ce processus est
r�eit�er�e jusqu'�a ce que la valeur de la fonction d'erreur se stabilise en dessous d'un seuil
�x�e par l'utilisateur.

(wk
ij )� +1 = ( wk

ij )� + (� wk
ij )� (3.4)

D'autres m�ethodes permettent l'ajustement de la valeur des poids. Nous retiendrons
plus sp�eci�quement la m�ethode BFGS (Broyden-Fletcher-Goldfarb- Shannon)[74, 75,
76, 77]. Cette m�ethode, plus complexe que la pr�ec�edente, ajoute un degr�e suppl�ementaire
de pr�ecision en faisant intervenir �egalement les d�eriv�ees secondes de l'erreur. Son fonc-
tionnement est explicit�e dans [78].

Application �a la pr�ediction de param�etres neutroniques

Dans CLASS, la pr�ediction de l'�evolution de la r�eactivit�e ainsi que des sections
e�caces moyennes au cours du temps en fonction de la composition isotopique du
combustible neuf, est assur�ee par des PMC construits �a l'aide de l'outil TMVA (Tool-
kit for Multivariate Data Analysis with ROOT) [ 78] disponible sur l'environnement
ROOT [79]. Cette application a pour vocation de fournir des outils declassi�cation et
de r�egression. De nombreuses m�ethodes g�en�erales d'analyse statistique sont propos�ees
(maximum de vraisemblance, m�ethode des proches voisins, ...) ainsi que des outils plus
sp�eci�ques (arbres de d�ecisions, r�eseaux de neurones, ...).

Le processus de construction des PMC passe par l'optimisation de leurs param�etres
caract�eristiques, tels que le nombre de couches cach�ees,le nombre de neurones par
couche cach�ee, et le type de fonction d'activation. La valeur optimale de ces param�etres
est elle aussi d�etermin�ee par it�eration a�n d'obtenir le r�eseau le plus pr�ecis possible.
L'optimisation de ces param�etres sera explicit�ee dans lecas de la construction du
pr�edicteur de r�eactivit�e d�edi�e au combustible MOXEUS, d ans la section3.3.2.1.

Finalement, un PMC est entrâ�n�e sur l'�evolution de la r�eactivit�e au cours du temps,
en fonction de la composition isotopique du combustible neuf, pour chaque �ev�enement
de la banque de donn�ees. Plusieurs centaines d'autres PMC sont, quant �a eux, en-
trâ�n�es �a la pr�ediction de l'�evolution temporelle de c haque section e�cace moyenne
� r

i (t) pour chaque isotopei du combustible et pour la r�eaction nucl�eairer . Trois types
de r�eactions nucl�eaires sont pris en charge dans le code CLASS : les r�eactions (n,f), (n,
 )
et (n,2n). En e�et, une pr�ec�edente �etude [38] a montr�e que la prise en compte de ces trois
r�eactions principales est su�sante pour d�ecrire avec pr�ecision l'�evolution isotopique des
principaux actinides, dans le cas du REP MOX. La pr�ecision deces pr�edicteurs est en-
suite d�etermin�ee par un test sur un �echantillon de calculs coupl�es transport/�evolution
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ind�ependant dont les compositions isotopiques du combustible neuf appartiennent �a
l'espace isotopique sur lequel les pr�edicteurs sont construits.

La construction et le test de la pr�ecision de ces pr�edicteurs dans le cas du combus-
tible MOXEUS pour les REP fera l'objet de la section3.3.

3.1.3 Fabrication et irradiation du combustible dans CLASS

Une fois construits, les pr�edicteurs sont int�egr�es dans des mod�eles utilis�es dans le
code CLASS pour r�epondre aux deux probl�ematiques de mod�elisation du combustible
nucl�eaire en r�eacteur : la fabrication et l'irradiation du combustible. Deux mod�eles
sont utilis�es : le mod�ele de chargement de combustible et le mod�ele d'irradiation du
combustible. Leur int�egration au processus de mod�elisation du combustible nucl�eaire
en r�eacteur, repr�esent�e sur le sch�ema de la �gure3.3, est illustr�ee sur le sch�ema de la
�gure 3.5.

Figure 3.5 { Principe de la mod�elisation du combustible nucl�eaire en r�eacteur dans
le code CLASS.

Le processus de fabrication d'un combustible conforme aux exigences du r�eacteur
est donc r�ealis�e par le mod�ele de chargement de combustible sur demande de l'usine
de fabrication. Le rôle de l'usine de fabrication, qui est d�etaill�e ci-dessous, consistera
seulement en la gestion des 
ux de mat�eriaux provenant des stocks. A partir de l'isotopie
du combustible construit, le mod�ele d'irradiation pr�edit ensuite les sections e�caces
moyennes et calcule l'�evolution isotopique sous irradiation du combustible.
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3.1.3.1 Gestion des 
ux de mat�eriaux par l'usine de fabrication

Dans le code CLASS, la premi�ere �etape du processus de traitement des 
ux par
l'usine de fabrication consiste �a trier la mati�ere provenant des stocks selon une strat�egie
de gestion (cf section2.2.1.3). Quatre gestions di��erentes sont impl�ement�ees dans
CLASS : les gestions traditionnelles LiFo, FiFo, et deux gestions additionnelles Mix
et Random. Dans le cadre de la gestion LiFo (Last In First Out),les vecteurs isoto-
piques les plus r�ecents a avoir �et�e entrepos�es dans les stocks sont pr�elev�es en premier.
A contrario, en gestion FiFo (First In First Out), les vecteurs isotopiques les plus an-
ciens a avoir �et�e entrepos�es dans les stocks sont s�electionn�es en premier. La gestion
Mix classe les vecteurs isotopiques de telle sorte �a alterner un vecteur isotopique avec
un temps de stockage long et un vecteur isotopique avec un temps de stockage court.
En ce qui concerne la gestion Random, elle trie les vecteurs isotopiques de mani�ere
al�eatoire.

Dans sa premi�ere version, la suite du processus de traitement des mat�eriaux par
l'usine de fabrication reposait sur la d�e�nition, pour chaque type de combustible, de la
liste des noyaux pr�esents dans ses deux constituants : les mat�eriaux �ssile et fertile. Par
exemple, le mat�eriau�ssile serait de l'235U dans le cas du combustible UOX ou encore
les cinq isotopes majoritaires du plutonium dans le cas du MOX. Le mat�eriau fertile
associ�e serait alors respectivement de l'238U ou de l'uranium appauvri. Les mat�eriaux
�ssile et fertile ne sont d�e�nis que par la nature des isotopes qui les composent et non
la masse que repr�esente chacun de ceux-ci dans le mat�eriau.Ainsi, plusieurs vecteurs
isotopiques peuvent correspondre �a la d�e�nition d'un mat�eriau �ssile ou fertile et
contenir des proportions di��erentes de chaque noyau.

Cette m�ethode reposait sur la di��erentiation des mat�eri aux selon leur rôle. En ef-
fet, le mat�eriau �ssile joue un rôle pr�epond�erant car c'est celui qui permet d'ajuster le
burn-up �a atteindre par le combustible ou encore sa r�eactivit�e. La masse du mat�eriau
fertile est ajust�ee, en fonction de la quantit�e de mat�eriau�ssile requise dans le combus-
tible. L'ensemble des op�erations de fabrication ne pouvait donc être r�ealis�e que dans le
cadre de cette dichotomie �ssile/fertile. Cette di��erentiation, qui fonctionne par ailleurs
tr�es bien pour les combustibles traditionnels (UOX et MOX), peut être restrictive pour
d'autres combustibles innovants. C'est le cas, par exemple, des combustibles �a plusieurs
mat�eriaux �ssiles, comme le combustible MOXEUS pour les REP.

Dans le cadre de cette th�ese un nouveau processus de gestiondes mat�eriaux pour
la fabrication du combustible, dans le code CLASS, a �et�e d�evelopp�e. Il repose toujours
sur la di��erentiation �ssile/fertile, cependant plusieu rs mat�eriaux �ssiles peuvent être
d�e�nis. Dans le cas du combustible MOXEUS pour les REP, le premier mat�eriau �s-
sile serait compos�e des cinq isotopes du plutonium dans desproportions variables et
le second mat�eriau �ssile serait compos�e seulement d'235U. Un ordre de priorit�e dans
l'utilisation des di��erents mat�eriaux �ssiles �a ajoute r au combustible neuf doit donc
être pr�ecis�e. De plus, l'utilisateur peut indiquer, pour chaque mat�eriau �ssile i , la pro-
portion maximale que peut repr�esenter ce mat�eriau dans lamasse totale de combustible
neuf. Cette proportion sera appel�ee dans la suite Xmax

i . Au del�a de cette proportion
maximale du mat�eriau �ssile i dans le combustible neuf, ce sera le mat�eriau �ssilei +1,
selon l'ordre de priorit�e d�e�ni, qui sera utilis�e. De mê me, l'utilisateur peut d�e�nir une
proportion minimale du mat�eriau �ssile i que doit contenir le combustible neuf. Cette
valeur sera d�esign�ee dans la suite par Xmin

i . Les valeurs de Xmax
i et Xmin

i doivent être
renseign�ees en amont de la simulation pour chaque mat�eriau �ssile.

L'utilisation des pr�edicteurs de r�eactivit�e et des sections e�caces moyennes en fonc-
tion de la composition du combustible neuf, d�e�nis dans la section 3.1.2.3, suppose
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�egalement de respecter les bornes de l'espace isotopique sur lequel ils sont construits.
Cela impose une autre limite sur les proportions minimales,Ymin

i , et maximales, Ymax
i

de chaque mat�eriaui que peut contenir le combustible neuf. Comme elles garantissent
le bon fonctionnement des pr�edicteurs, si Ymin

i et Ymax
i restreignent l'espace par rapport

�a X min
i et Xmax

i (i.e. Ymin
i > Xmin

i et/ou Y max
i < Xmax

i ), elles pr�evalent sur ces derni�eres.

Une r�epartition de la masse de mati�ere �ssile disponible pour construire le combus-
tible neuf doit ensuite être d�e�nie. Un exemple de l'organisation de la mati�ere �ssile
pour la construction d'un combustible neuf, potentiellement constitu�e de deux types
de mat�eriaux �ssiles, est illustr�e sur le sch�ema de la �gure 3.6. Dans cet exemple, le

Figure 3.6 { Illustration du processus d'application des proportions minimales et
maximales de chaque mat�eriau sur la mati�ere �ssile disponible en stock. Cas �a deux
mat�eriaux �ssiles M 1 et M 2. Le sch�ema (a) pr�esente la r�epartition des mat�eriaux dis-
ponibles en stock avant application de l'algorithme. La r�epartition des mat�eriaux en
stock apr�es application de l'algorithme est pr�esent�ee sur le sch�ema (b).

premier mat�eriau �ssile dans l'ordre de priorit�e est appel�e M 1. Dans les stocks, 6 vec-
teurs isotopiques,IV M 1

j , du mat�eriau �ssile M 1 sont disponibles. De même le deuxi�eme
mat�eriau �ssile dans l'ordre de priorit�e, appel�e M 2, est disponible �a hauteur de 6 vec-
teurs isotopiques,IV M 2

j dans les stocks. Les vecteurs isotopiques peuvent contenir
des proportions di��erentes des isotopes caract�erisant le mat�eriau �ssile consid�er�e. Ils
peuvent �egalement avoir des masses di��erentes. Par ailleurs, les vecteurs isotopiques
ont �et�e au pr�ealable class�es selon la strat�egie de gestion des stocks souhait�ee : LiFo,
FiFo, Mix ou Random.

Le sch�ema (a) de la �gure 3.6 repr�esente la r�epartition par vecteur isotopique de
la masse totale de mati�ere �ssile disponible initialement. Il s'agit ensuite d'identi�er
les limites minimales et maximales sur la proportion de chaque mat�eriau i que peut
contenir le combustible neuf, selon que Xmin

i et Xmax
i soient inf�erieurs ou sup�erieurs

respectivement �a Ymin
i et Ymax

i . Dans le cas deM 1, Xmin
1 est �egal �a Y min

1 et Xmax
1 est

inf�erieur �a Y max
1 . Ce sont donc les limites �x�ees Xmin

1 (ou Ymin
1 ) et Xmax

1 qui s'appliquent.
Pour le mat�eriau M 2, Xmin

2 est inf�erieur �a Y min
2 et Xmax

2 est inf�erieur Y max
2 . Ymin

2 et
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Xmax
2 s'appliquent donc dans ce cas. Conform�ement �a ces limitessur les proportions

minimales et maximales que peut repr�esenter chacun des mat�eriaux dans le combustible
neuf, les vecteurs isotopiques de chaque mat�eriau sont tronqu�es. L'�evolution de la masse
de mati�ere �ssile disponible en fonction des vecteurs isotopiques de chaque mat�eriau,
apr�es traitement par l'usine de fabrication, est repr�esent�ee sur le sch�ema (b) de la �gure
3.6.

Dans cet exemple, les masses de mati�ere �ssile des mat�eriaux M 1 et M 2 dispo-
nibles en stock sont su�santes pour couvrir la proportion maximale de chacun de ces
mat�eriaux que peut contenir le combustible neuf (Xmax

1 ou Ymax
2 ). Si cela n'�etait pas

le cas, la proportion maximale que peut repr�esenter le mat�eriau i dans le combustible
neuf serait alors ajust�ee en fonction de la masse totale de ce mat�eriau disponible en
stock.

3.1.3.2 Mod�ele de chargement du combustible

A partir de cette r�epartition de la mati�ere �ssile disponi ble, le mod�ele de chargement
du combustible a pour objectif d'ajuster la quantit�e de mati�ere �ssile �a pr�elever des
stocks en fonction de l'impact de son isotopie sur l'�evolution de la r�eactivit�e. Pour
ce faire, un algorithme �a deux niveaux est utilis�e. Le premier niveau de l'algorithme
traite les mat�eriaux fournis par l'usine de fabrication. Il fait varier la quantit�e de
mati�ere �ssile pr�elev�ee des di��erents stocks et fabrique un combustible neuf �a tester.
Le deuxi�eme niveau, quant �a lui, teste si la composition isotopique de ce combustible
neuf propos�ee satisfait le crit�ere de conformit�e du r�eacteur.

Ce crit�ere est d'atteindre une valeur pour unparam�etre cible qui sera appel�e dans
la suite Pcible . De même, la valeur de ce param�etre pour un combustible neuf donn�e
sera appel�ee P. L'objectif est donc de trouver un combustible neuf pour lequel l'iden-
tit�e P = P cible est respect�ee. Pour ce qui est des REP, ce param�etre �equivaut �a la
dur�ee d'irradiation totale que le combustible peut tenir en assurant la criticit�e. Dans
le cas des RNR, le crit�ere qui est utilis�e jusqu'�a pr�esentest la valeur du coe�cient de
multiplication au d�ebut du cycle. L'�etape r�ealis�ee au d euxi�eme niveau est donc trait�ee
di��eremment selon que le r�eacteur �a charger soit un REP ouun RNR.

Ajustement de la teneur en mati�ere �ssile

En ce qui concerne le premier niveau de l'algorithme, celui-ci a �et�e d�evelopp�e, dans
le cadre de cette th�ese, a�n qu'il soit adapt�e �a la nouvelle gestion des mat�eriaux par
l'usine de fabrication.

Il repose sur une hypoth�ese suivant laquelle le param�etreP est une fonction bijec-
tive de la teneur en mati�ere �ssile dans le combustible. En d'autres termes, l'ajout de
mati�ere �ssile dans le combustible entrâ�ne toujours uneaugmentation ou une diminu-
tion du param�etre P atteignable. A l'heure actuelle, seul le traitement d'une fonction
monotone croissante est impl�ement�e, mais le traitement du cas monotone d�ecroissant
pourrait être ajout�e au code. Comme seulement les combustibles sur base uranium
sont trait�es dans ce travail, cela revient �a supposer que de remplacer de l'238U par de la
mati�ere �ssile augmente la dur�ee d'irradiation dans le cas des REP ou bien la r�eactivit�e
au d�ebut de l'irradiation pour les RNR. Un test v�eri�ant la mo notonie de P en fonction
de la teneur en mati�ere �ssile, au fur et �a mesure de la construction de combustible, a
�et�e impl�ement�e dans le code CLASS. Comme le combustible MOXEUS pour les REP
peut avoir des compositions isotopiques tr�es vari�ees, saconstruction est favorable pour
�etudier cette hypoth�ese de monotonie qui sera discut�ee dans la section3.3.2.4.
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Le processus de construction du combustible par le premier niveau de l'algorithme
est illustr�e sur le graphique sch�ematique de la �gure3.7.

Figure 3.7 { Repr�esentation sch�ematique de l'�evolution du param�etre P en fonction
de la masse de mat�eriaux �ssiles dans le combustible neuf. Cas �a deux mat�eriaux �ssiles
M 1 et M 2.

Ce graphique repr�esente l'�evolution de la valeur du param�etre P en fonction de
la masse de mat�eriau �ssile int�egr�ee dans le combustibleneuf. L'exemple illustr�e ici
s'appuie sur le cas d'un combustible neuf potentiellement constitu�e de deux types de
mat�eriaux �ssiles. La r�epartition par vecteur isotopique de la masse de mati�ere �ssile
disponible, repr�esent�ees sur le sch�ema (b) de la �gure3.6, constitue l'abscisse de ce gra-
phique. La premi�ere �etape du processus consiste �a construire successivement plusieurs
combustibles neufs correspondant aux di��erentes limitessur les proportions minimales
et maximales deM 1 et M 2 dans le combustible neuf. Autrement dit, quatre combus-
tibles sont construits : un combustible contenant une proportion X min

1 de M 1, puis un
second combustible contenant une proportion Xmax

1 de M 1, un troisi�eme combustible
contenant une proportion Xmax

1 de M 1 associ�e �a une proportion Ymin
2 de M 2 et en�n

un dernier combustible contenant une proportion Xmax
1 de M 1 associ�e �a une proportion

Xmax
2 de M 2. A chaque fois, la masse de mat�eriaufertile est ajust�ee pour atteindre

la masse totale en noyaux lourds du r�eacteur. Pour ses quatre combustibles neufs,
le deuxi�eme niveau de l'algorithme se chargera de calculerla valeur du param�etre P
associ�ee. Ces valeurs sont repr�esent�ees sur le graphique de la �gure 3.7.

Le graphique obtenu donne une illustration de l'�evolutiondu param�etre P en fonc-
tion de la masse de mati�ere �ssile dans le combustible neuf.Suivant l'hypoth�ese for-
mul�ee ci-dessus, cette �evolution est monotone croissante mais elle n'est pas forc�ement
lin�eaire. En e�et, comme M 1 et M 2 sont compos�es de di��erents vecteurs isotopiques
pouvant contenir des proportions variables de chaque noyau, une augmentation de
la masse de mati�ere �ssile peut induire une modi�cation de la composition isoto-
pique. Comme l'isotopie de la mati�ere �ssile joue un rôle non trivial sur l'�evolution
des param�etres neutroniques (cf section2.3.3), une augmentation de la proportion des
mat�eriaux �ssiles dans le combustible neuf accompagn�ee d'une modi�cation de l'iso-
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topie de ces mat�eriaux induira bien souvent une augmentation du param�etre P qui ne
sera pas lin�eaire.

Cependant, ces premi�eres valeurs du param�etre P calcul�ees pour les extremum des
teneurs enM 1 et M 2 dans le combustible neuf permettent de localiser sur ce graphique
la r�egion o�u se situe le param�etre Pcible . Ainsi, une zone de recherche peut être identi��ee.
Dans cette zone, une recherche plus �ne de la composition isotopique du combustible
neuf satisfaisant le param�etre Pcible peut être e�ectu�ee.

Dans le cas pr�esent�e ici, cinq possibilit�es peuvent se pr�esenter. Chacune d'entre
elles est caract�eris�ee par une valeur de param�etre Pcible demand�ee : Pcible

1 �a P cible
5 sur

le graphique de la �gure 3.7. A chaque valeur de Pcible demand�ee est associ�ee une
zone de recherche. Cette zone peut être accessible ou au contraire interdite. Dans le
cas pr�esent�e ici, les valeurs Pcible

1 , Pcible
3 et Pcible

5 se situent dans une zone de recherche
interdite. En e�et, le param�etre P cible

1 n'est accessible que pour des combustibles neufs
dont la teneur enM 1 est inf�erieure �a la teneur minimale �x�ee (X min

1 ). Ce param�etre cible
est donc trop faible compte-tenu de la teneur minimale en mati�ere �ssile. Le param�etre
Pcible

3 serait, quant �a lui, satisfait pour des combustibles neufs ayant une teneur Xmax
1

du mat�eriau M 1 et une teneur inf�erieure �a Ymin
2 pour le mat�eriau M 2. Pour pallier cette

discontinuit�e, il peut être judicieux d'utiliser un mat�eriau �ssile M 2 donc la limite
sur la teneur minimale contenue dans le combustible neuf est�egale �a 0. C'est le cas
du combustible MOXEUS pour les REP dont la teneur minimale en235U est �x�ee �a
0. Si cela est impossible, cette zone de discontinuit�e doit̂etre correctement calibr�ee
a�n de s'assurer que le combustible neuf puisse être construit. La param�etre P cible

5 se
situe �egalement dans une zone de recherche interdite correspondant �a des combustibles
neufs ayant une teneur Xmax

1 du mat�eriau M 1 et une teneur sup�erieure �a Xmax
2 pour le

mat�eriau M 2. Dans ce cas, Pcible n'est pas accessible dans les limites de la quantit�e ou
de la qualit�e des mat�eriaux �ssiles propos�es ici.

Finalement, seuls les param�etres cible Pcible
2 et Pcible

4 sont situ�es dans des zones de
recherche accessibles. Dans les deux cas, un algorithme de recherche de solution par
dichotomie sera utilis�e pour d�eterminer le combustible neuf satisfaisant le param�etre
Pcible . Par exemple, pour satisfaire Pcible

2 , la teneur enM 1 dans le combustible neuf sera
vari�ee entre les bornes Xmin

1 et Xmax
1 . A chaque �etape dans la dichotomie, un combustible

neuf est construit avec une certaine teneur enM 1. Ensuite, ce combustible est test�e par
le deuxi�eme niveau de l'algorithme. Selon la valeur du param�etre P associ�e, la teneur
en M 1 dans le combustible neuf est augment�ee ou diminu�ee. Ces �etapes sont r�eit�er�ees
jusqu'�a ce que le param�etre P du combustible neuf test�e soit �egal, �a la pr�ecision pr�es, �a
Pcible . Cette pr�ecision est calcul�ee �a partir de la pr�ecision des pr�edicteurs. Cette �etape
sera pr�esent�ee dans le cadre du combustible MOXEUS pour les REP dans la section
3.3.2.

Calcul du param�etre P pour un combustible neuf

Durant la recherche d'un combustible neuf ad�equat par le premier niveau de l'al-
gorithme, le deuxi�eme niveau est sollicit�e �a chaque foisque la valeur du param�etre P
doit être calcul�ee. Actuellement, les param�etres P calcul�es sont toujours en lien avec
la pr�ediction de la r�eactivit�e. Cependant, d'autres typ es de param�etres pourraient être
consid�er�es.

Dans le cas des REP, l'utilisateur �xe un burn-up que doit atteindre le combustible
dans le r�eacteur. Le combustible doit donc satisfaire ce burn-up et assurer la criticit�e
durant la dur�ee totale de l'irradiation. Le parti-pris de mod�elisation dans CLASS im-
pose la meilleure utilisation possible de la mati�ere �ssile disponible. La mati�ere �ssile
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qui est contenue dans le combustible neuf permet donc d'assurer la criticit�e durant une
dur�ee d'irradiation totale juste �equivalente au burn-up demand�e au r�eacteur. Ainsi, le
combustible est irradi�e jusqu'�a la dur�ee d'irradiation maximale, ou le burn-up maxi-
mal, qui lui est accessible. L'algorithme doit d�eterminerle burn-up maximal que peut
atteindre un combustible neuf donn�e, charg�e dans un c�ur complet de r�eacteur.

La deuxi�eme hypoth�ese sur laquelle repose cet algorithmesuppose qu'un charge-
ment de combustible pour un c�ur de r�eacteur r�ealiste peut être reproduit �a partir de
la pr�ediction du coe�cient de multiplication in�ni d'un as semblage de REP. En e�et,
les pr�edicteurs neutroniques sont entrâ�n�es �a partir des r�esultats de calculs coupl�es
transport/�evolution pour des assemblages in�nis de REP. Or, plusieurs correctifs sont
�a appliquer pour passer de l'�echelle assemblage in�ni �a l'�echelle c�ur de r�eacteur com-
plet. Tout d'abord, la simulation de l'assemblage in�ni n�eglige plusieurs e�ets tels que
les fuites de neutrons ou encore l'anti-r�eactivit�e des barres de commande. Ceux-ci ont
un e�et sur l'�evolution de la r�eactivit�e au cours du temps dans un c�ur complet et
doivent être pris en compte. Le rechargement d'un c�ur de r�eacteur r�ealiste s'e�ectue
par fraction selon un plan de chargement. Tous les lots d'assemblages dans le c�ur
n'ont pas �et�e irradi�es durant la même dur�ee, ils n'auront donc pas atteint le même
burn-up.

A�n de d�eduire la r�eactivit�e moyenne sur l'ensemble du c�u r en prenant en compte
un plan de chargement et les e�ets n�eglig�es par la simulation d'assemblages in�nis, une
approche existante a �et�e utilis�ee [24, 34, 80, 81]. Cette approche repose sur l'hypoth�ese
que le coe�cient de multiplication in�ni moyen du c�ur < k C

1 > (t) est la moyenne
des coe�cients de multiplication in�nis des di��erents lot s d'assemblages. Autrement
dit, cette m�ethode suppose que les di��erents lots d'assemblages contribuent tous en de
même proportions �a la r�eactivit�e du c�ur complet. Cela e st explicit�e dans l'�equation
3.5, o�u k1 (t) est le coe�cient de multiplication in�ni de l'assemblage, N est le nombre
de chargements du plan de rechargement du c�ur etT est la dur�ee d'irradiation totale.

< k C
1 > (t) �

1
N

N � 1X

i =0

k1 (t +
iT
N

) (3.5)

De plus, comme le c�ur complet doit être �a tout instant crit ique, un nouveau re-
chargement d'un lot d'assemblage doit intervenir lorsque le coe�cient de multiplication
in�ni moyen du c�ur se situe �a la limite de couvrir la perte de r�eactivit�e due aux fuites
de neutrons �a l'ext�erieur du c�ur ainsi qu'aux barres de commande. Ceci est exprim�e
dans l'�equation 3.6o�u F correspond �a la perte de r�eactivit�e due aux fuites et aux barres
de commandes etkseuil d�esigne la valeur limite en dessous de laquelle le< k C

1 > (t) ne
doit pas descendre pour assurer la criticit�e du c�ur.

< k C
1 > (t =

T
N

) � 1 + F � kseuil (3.6)

Dans ce mod�ele, la valeur dukseuil est d�ecisive mais di�cile �a estimer puisqu'elle
inclue tous les e�ets n�eglig�es par la simulation d'assemblages in�nis, tels que les fuites,
l'insertion des barres de contrôle ou encore les grilles dem�elange. Le kseuil d�epend
�egalement de la composition isotopique du combustible ainsi que du burn-up. De plus,
une estimation pr�ecise de cette valeur n�ecessite un calcul coupl�e transport/�evolution
d'un c�ur complet r�ealiste avec un plan de chargement. Dansla litt�erature [ 24, 80, 81,
82], des estimations dukseuil pour les combustibles UOX ou MOX en REP sont donn�ees
dans l'intervalle [1.01, 1.04]. Dans le code CLASS, lekseuil est un param�etre d'entr�ee
de la simulation �x�e par l'utilisateur. Son impact sur les r�esultats de la simulation peut
donc faire l'objet d'une analyse de sensibilit�e.
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La �gure 3.8 illustre l'�evolution au cours du cycle du< k C
1 > (t) suivant l'approche

pr�ec�edente pour un combustible MOX standard charg�e dansun REP avec un plan
de chargement par quart. L'�evolution du k1 (t) pour cette composition a �et�e obtenue
par un calcul d'assemblage in�ni r�ealis�e avec MURE, issu dela banque de donn�ees
REP MOX (cf section 3.1.2.2). Entre deux chargements, le< k C

1 > (t) d�ecrô�t jusqu'�a
atteindre la valeur limite du kseuil (ici �x�ee �a 1.037). Puis, au chargement suivant, le
< k C

1 > (t) augmente �a nouveau avec l'arriv�ee d'un lot d'assemblages neuf.
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Figure 3.8 { �Evolution du < k C
1 > (t) et du k1 (t) pour un combustible REP MOX

avec un burn-up maximal d'environ 45 GWj/t et un plan de chargement par quart.

En supposant que le combustible soit irradi�e jusqu'�a son burn-up maximal, l'�equation
3.6 constitue une voie de calcul de la dur�ee d'irradiation totale et ainsi du burn-up
maximal de ce combustible. En pratique, cela est r�ealis�e dans le code CLASS par un
algorithme de dichotomie. Pour chaque composition isotopique de combustible �a tester,
la dur�ee d'irradiation totale est modi��ee jusqu'�a ce que l'�egalit�e 3.6soit satisfaite, pour
un kseuil et un nombre de chargements �x�es. Le< k C

1 > (t = T
N ) est calcul�e �a partir de

l'�equation 3.5, o�u chaquek1 (t + iT
N ) est calcul�e par le pr�edicteur de r�eactivit�e. Ensuite,

le burn-up maximal associ�e �a cette composition isotopique est d�eduit de la dur�ee d'ir-
radiation totale (cf section 2.1.1.3). Par exemple, l'application de l'algorithme sur le
cas du combustible MOX consid�er�e pour produire la �gure3.8, conduit �a un burn-up
maximal d'environ 45 GWj/t, pour un plan de chargement par quart et un kseuil de
1.037.

Pour utiliser un algorithme de dichotomie, les bornes minimales et maximales de
la variable �a calculer doivent être d�e�nies. Elles sont �x�ees aux bornes minimales et
maximales en burn-up des simulations MURE de la banque de donn�ees c'est-�a-dire 0
et 75 GWj/t (cf section 2.3.3.2).

Dans le cas des RNR, une premi�ere approche pour la fabrication du combustible
MOX a �et�e d�evelopp�ee [ 40]. Dans l'hypoth�ese o�u une con�guration du combustible
assurant la stabilit�e de la r�eactivit�e durant l'irradia tion peut être trouv�ee, le crit�ere
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sur la r�eactivit�e est formul�ee au d�ebut du cycle [9, 83]. Le param�etre P qui a �et�e choisi
ici est donc la valeur du coe�cient de multiplication au d�ebut de l'irradiation du com-
bustible neuf. Comme le pr�edicteur est entrâ�n�e sur des r�esultats de calculs coupl�es
transport/�evolution pour une portion de c�ur de RNR (cf sect ion 3.1.2.2), c'est di-
rectement le coe�cient de multiplication e�ectif qui est calcul�e par le pr�edicteur. Le
deuxi�eme niveau de l'algorithme n'e�ectue donc pas d'autre op�eration que de calculer
la valeur du coe�cient de multiplication en d�ebut d'irradi ation, �a partir de la com-
position isotopique du combustible neuf fournie par le premier niveau. Cette premi�ere
approche n�ecessiterait des d�eveloppements suppl�ementaires, comme d'ajuster le gain
de r�eg�en�eration, ou de contrôler �a plusieurs instants la r�eactivit�e. Plusieurs travaux
de d�eveloppement de nouveaux mod�eles RNR pour CLASS sont actuellement en cours
[84, 85].

3.1.3.3 Mod�ele d'irradiation

Une fois un combustible neuf construit, la deuxi�eme �etape de la mod�elisation du
combustible nucl�eaire en r�eacteur, dans CLASS, consiste �a calculer l'�evolution isoto-
pique sous irradiation de ce combustible. Cette �etape est r�ealis�ee par le mod�ele d'irra-
diation. L'�evolution au cours du temps sous irradiation dela quantit�e de chaque noyau
i pr�esent dans le combustible peut être calcul�ee en r�esolvant l'�equation de Bateman
(3.7) qui lui est associ�ee (cf section2.1.1.2).

dNi

dt
= � (� i +

X

r

� r
i � � )N i +

X

j

(� j ! i
j + � j ! i

j � � )N j (3.7)

La m�ethode de r�esolution de ces �equations mise en place dans le mod�ele d'irradiation
est identique �a celle utilis�ee dans le code d'�evolution MURE (cf section 2.1.2.2), �a
ceci pr�es que l'utilisation de MCNP pour calculer le spectreneutronique et d�eduire
les sections e�caces moyennes de chaque noyau est remplac�ee par l'utilisation des
pr�edicteurs de sections e�caces moyennes pr�esent�es dans la section3.1.2.3.

La r�esolution de ces �equations n�ecessite la connaissance du 
ux de neutrons, �
(exprim�e en cm� 2:s� 1) ainsi que des sections e�caces moyennes� r

i . Le 
ux de neutrons
est d�eduit de la puissance thermique du r�eacteur. La relation qui lie ces deux variables
est explicit�ee dans l'�equation 3.8o�u Pth est la puissance thermique du r�eacteur consid�er�e
(exprim�ee enW), N i est le nombre de noyaux d'un isotope �ssilei , � i est l'�energie lib�er�ee

par une �ssion de l'isotopei (exprim�ee en J ) et � f
i est la section e�cace moyenne de

�ssion du noyau lourd i (exprim�ee en cm2).

� =
Pth

P
i � i � N i � � f

i

(3.8)

Cette �equation revient �a exprimer la quantit�e totale d'�energie produite en une
seconde, c'est-�a-direPth , comme la somme des �energies produites par toutes les �ssions
de chaque noyau �ssilei en une seconde. CommePth est constante sur tout le cycle
du r�eacteur et est �x�ee en amont de la simulation, cette relation donne un moyen de
calculer le 
ux de neutrons.

En ce qui concerne les sections e�caces moyennes, l'�evolution au cours de l'irra-
diation de chacune d'entre elles est calcul�ee par le PMC quilui est associ�ee �a partir
de la composition isotopique du combustible neuf. Cette �evolution est, tout d'abord,
pr�edite pour les pas en temps de la simulation MURE, c'est-�a-dire les pas en temps
d'entrâ�nement du r�eseau de neurones. Ensuite, si cela est n�ecessaire, une interpolation
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lin�eaire peut être r�ealis�ee pour obtenir la valeur d'une section e�cace moyenne entre
deux pas en temps.

Le syst�eme d'�equations di��erentielles de Bateman ainsiobtenu est ensuite r�esolu soit
par l'application d'une m�ethode de Runge-Kutta d'ordre 4 ou par la mise sous forme
exponentielle suivie de d�eveloppements en s�erie. D'autres m�ethodes de r�esolution sont
�egalement en cours d'�etude, comme la m�ethode CRAM (Chebyshev Rational Approxi-
mation Method) d�ej�a utilis�ee le code d'�evolution en r�e acteur SERPENT [86, 87].

3.1.4 Sources d'incertitudes dans la simulation avec CLASS

Une simulation dynamique du cycle est caract�eris�ee par un grand nombre de sources
d'incertitudes. Ceci est notamment du au caract�ere multi-�echelle des simulations dy-
namiques du cycle : de la mod�elisation microscopique de la r�eaction nucl�eaire �a celle,
macroscopique, d'un parc �electronucl�eaire compos�e de plusieurs dizaines de r�eacteurs.
Dans cette section, les di��erentes sources d'incertitudes �a prendre en compte dans le
cadre des simulations avec le code CLASS sont pr�esent�ees.

3.1.4.1 Donn�ees nucl�eaires

Les simulations dynamiques du cycle s'appuient sur des donn�ees nucl�eaires. Que
ce soit lors de l'�elaboration des banques de donn�ees r�eacteurs via les calculs coupl�es
transport/�evolution ou lors de la simulation du cycle avecCLASS, les sections e�caces
microscopiques en �energie, les rendements de �ssion, les demi-vies, les rapports de
branchements ou encore les �energies lib�er�ees par �ssionde plusieurs centaines de noyaux
sont requis.

Ces donn�ees nucl�eaires, rassembl�ees dans des bases de donn�ees d�edi�ees (JEFF [45],
ENDF [88], ...), sont issues de calculs th�eoriques ajust�es par despoints exp�erimentaux,
quand ils existent. Ce processus d'�evaluation permet d'obtenir des valeurs pour les
donn�ees nucl�eaires sur l'ensemble du domaine en �energieconsid�er�e [52]. Les incertitudes
associ�ees sont li�ees aux mesures exp�erimentales, au processus d'�evaluation ou encore
aux valeurs choisies pour les param�etres des mod�eles th�eoriques [46].

Ces incertitudes ont un impact sur les valeurs des observables de sortie des simula-
tions dynamiques du cycles, comme l'�evolution des inventaires ou de la radiotoxicit�e.
De plus, durant la simulation, les r�esultats d'un pr�ec�edent calcul peuvent amorcer le
calcul suivant. C'est le cas lors du recyclage du plutonium par exemple. Les incertitudes
peuvent donc être amen�ees �a se propager dans l'ensemble de la simulation.

De pr�ec�edents travaux de th�ese [71] ont, entre autres, quanti��e l'impact de la pro-
pagation de ces incertitudes sur les inventaires ou encore sur la pr�ediction des mod�eles
de chargement et d'irradiation du combustible dans un code de simulation dynamique
du cycle. Plusieurs sc�enarios de transition, dans lesquels des incertitudes, notamment
relatives aux donn�ees nucl�eaires, sont propag�ees, sontsimul�es avec le code COSI [28].
Des �ecarts relatifs de l'ordre de 2% sur l'inventaire global en plutonium et jusqu'�a 6%
sur l'inventaire global en curium sont observ�es [71].

3.1.4.2 Simpli�cations de mod�elisation

De nombreuses simpli�cations de mod�elisation sont e�ectu�ees lors des calculs coupl�es
transport/�evolution, constituant les banques de donn�ees r�eacteurs. La principale jus-
ti�cation de ces simpli�cations �etant de r�eduire le temps de calcul n�ecessaire et de
simpli�er le syst�eme �a mod�eliser. Pour cette raison, lescalculs e�ectu�es pour les REP
sont bas�es sur une g�eom�etrie d'assemblage in�ni. Ce mod�ele "assemblage" ne prend
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pas en compte de nombreuses caract�eristiques d'un c�ur de REP r�eel. La liste sui-
vante recense les principaux aspects de ces c�urs qui ne sontpas inclus dans le mod�ele
assemblage :

� Combustible h�et�erog�ene,

� Suivi de la puissance,

� Suivi des fuites,

� Suivi de la teneur en bore,

� Barres de contrôle,

� Plan de chargement complexe,

� Zonage en teneur plutonium dans les assemblages MOX,

� Voisinage d'assemblages UOX autour des assemblages MOX,

� Pr�esence de gadolinium dans certains combustibles UOX.

Il est complexe de quanti�er les erreurs r�esultant de ces simpli�cations, ainsi que
leur impact sur la simulation dynamique du cycle, que ce soitdu point de vue de
la pr�ediction des mod�eles ou encore du calcul des observables de sortie (inventaires,
radiotoxicit�e, ...). En premi�ere approximation, ces simpli�cations constitue vraisembla-
blement la source principale d'incertitudes dans les simulations dynamiques du cycle
r�ealis�ees avec CLASS. Une th�ese, actuellement en cours au CNRS/IN2P3 [39], porte sur
la quanti�cation des erreurs g�en�er�ees par l'utilisation, pour la g�en�eration des banques
de donn�ees REP de CLASS, du mod�ele "assemblage in�ni" et de ses simpli�cations
(fuites, gestion du bore, voisinage, ...).

3.1.4.3 Donn�ees op�erationnelles

La troisi�eme cat�egorie de sources d'incertitudes concerne les donn�ees op�erationnelles.
Les donn�ees op�erationnelles sont les donn�ees d'entr�eedes simulations (donn�ees de fonc-
tionnement des unit�es, �evolution de la puissance du parc,gestion des 
ux de mati�eres,
dur�ee des op�erations, ...). Dans le cas de la simulation deparcs existants, ces donn�ees
sont souvent connues de mani�ere partielle voire approximative. De plus, elles peuvent

uctuer �a causes des al�eas en conditions r�eelles d'op�eration d'un parc �electronucl�eaire.
Dans le cas des sc�enarios prospectifs, ces donn�ees op�erationnelles sont inconnues et
r�esultent de la formulation d'hypoth�eses sur le cycle. Letableau 3.4 recense les princi-
pales donn�ees op�erationnelles, relatives aux r�eacteurs ainsi qu'aux autres unit�es et au
cycle, et impactant la simulation dynamique du cycle.

Dans ce travail, une �etude param�etrique est mise en place pour s'a�ranchir de l'in-
certitude li�ee aux hypoth�eses sur les donn�ees op�erationnelles des simulations. Avec
l'augmentation des capacit�es de calculs et la r�eduction du temps d'ex�ecution des codes
de simulation, un grand nombre de simulations dynamiques ducycle peut être e�ectu�e.
Les donn�ees op�erationnelles sont d�esormais des variables d'entr�ee de la simulation dy-
namique du cycle. Chaque simulation di��ere d'une autre parla valeurs de ses variables
d'entr�ees. Un grand nombre de combinaisons de valeurs d'entr�ee peut donc être test�e.

L'application de m�ethodes d'analyse de sensibilit�e globale (GSA) [43, 44] permet de
quanti�er la sensibilit�e des observables de sortie aux valeurs des variables d'entr�ee. Le
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Table 3.4 { Principales donn�ees op�erationnelles dans la simulation dynamique du
cycle avec CLASS.

Donn�ees relatives Donn�ees relatives Donn�ees relatives
aux r�eacteurs aux autres installations au cycle

Date de d�emarrage Temps de refroidissement �Evolution de la puissance
Puissance nominale Temps de fabrication Dur�ee des transitions

Masse de noyaux lourds Gestion des stocks
Facteur de charge Gestion du retraitement
Temps de cycle E�cacit�e de s�eparation

Burn-up de d�echarge
Fraction de �ssile

calcul d'indices de sensibilit�e permet d'identi�er les variables d'entr�ee dont la variabilit�e
a le plus d'impact sur les valeurs des observables de sortie des simulations. Des sous-
espaces de valeurs des variables d'entr�ee satisfaisant uncrit�ere sur une observable de
sortie, comme par exemple la stabilisation ou l'incin�eration de l'inventaire en plutonium
dans le cycle, peuvent ainsi être identi��es. Cette m�ethodologie est d�etaill�ee dans le
chapitre 4.

3.2 Simulation du parc fran�cais et �evaluation du
code

Une simulation dynamique du parc �electronucl�eaire fran�cais, de sa mise en service
�a �n 2015, a �et�e r�ealis�ee avec le code CLASS. Elle constitue le point de d�epart des
simulations dynamiques d'int�egration du multi-recyclage du plutonium dans les REP
d'un parc, pr�esent�ees dans le chapitre4.

Cette simulation permet �egalement d'�evaluer la capacit�e du code CLASS �a mod�eliser
des parcs �electronucl�eaires complexes. Dans la section3.2.3, la masse de plutonium en
cycle �n 2013, issue de la simulation r�ealis�ee avec CLASS, est confront�ee �a une estima-
tion de la masse r�eelle de plutonium dans le cycle �electronucl�eaire industriel fran�cais
bas�ee sur les inventaires de mati�eres et d�echets radioactifs recens�es par l'ANDRA6 �n
2013 [89].

3.2.1 Historique du parc fran�cais

Une comparaison robuste des donn�ees disponibles avec la simulation n�ecessite d'ob-
tenir des valeurs pr�ecises et �ables des donn�ees d'entr�ee (burn-up des r�eacteurs, facteur
de charge, temps de refroidissement des combustibles us�es, ...), ainsi que des observables
de sortie (masse et isotopie des 
ux de mati�eres �a di��erents instants et dans chaque
unit�e du parc). �Etant donn�e le caract�ere sensible de certaines donn�ees relatives au parc
�electronucl�eaire fran�cais, la collecte de celles-ci peut s'av�erer complexe.

Dans le cadre de cette �etude, un travail de recherche bibliographique de sources
�ables pour les donn�ees d'entr�ee �a �et�e r�ealis�e. L'en semble des r�esultats de ces recherches,
ainsi que les r�ef�erences associ�ees, sont consign�es dans l'annexeB. N�eanmoins, certaines

6. Agence nationale pour la gestion des d�echets radioactifs
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donn�ees �etant manquantes, elles ont du être substitu�ees par des extrapolations expli-
cit�ees dans l'annexeB.

3.2.1.1 Donn�ees relatives aux r�eacteurs

Comme pr�esent�e dans la section2.2.2, le parc �electronucl�eaire fran�cais est compos�e
de 58 REP en service. Les REP qui composent le parc �electronucl�eaire fran�cais, �a ce
jour, peuvent être s�epar�es en di��erentes familles selon leur mod�ele [7]. Ces mod�eles de
REP sont caract�eris�es par di��erentes puissances thermiques et masses de noyaux lourds.
Ils sont �egalement appel�espaliers de puissance. Il en existe trois r�epartis comme suit :
34 REP 900, 20 REP 1300 et 4 REP 1450, �enonc�es ici du mod�ele le plus ancien au plus
r�ecent. La puissance thermique ainsi que la masse de noyauxlourds en r�eacteur associ�ees
�a chacun des di��erents paliers sont pr�esent�ees dans le tableauB.1 de l'annexeB. Tr�es
fr�equemment dans la litt�erature [7, 90], les REP sont �egalement identi��es selon le nom
du contrat entre EDF et Framatome (Franco-Am�ericaine de Constructions Atomiques),
ancien nom d'AREVA Nuclear Power, dans le cadre duquel ils ont �et�e construits.
Ainsi, les 6 premiers REP 900 construits dans le cadre du contrat-programme 0, seront
identi��es comme les r�eacteurs CP0. S'en suivent les 28 REP900 des contrats CPY,
s�epar�es en 18 unit�es du contrat CP1 et 10 unit�es du contratCP2. Les REP 1300 ont,
quant �a eux, �et�e construits dans le cadre des contrats P4 (8 REP 1300) et P'4 (12 REP
1300). En�n, la construction des 4 REP 1450 fait l'objet du contrat N4 [7].

A l'heure actuelle, tous les r�eacteurs des paliers REP 1300et 1450 ainsi que 8
r�eacteurs du palier REP 900 utilisent exclusivement du combustible UOX. Sur les
24 r�eacteurs du palier REP 900 autoris�es �a utiliser du combustible MOX, 22 d'entre
eux sont e�ectivement charg�es �a hauteur de 30% avec ce combustible. En�n, les quatre
r�eacteurs de la centrale de CRUAS utilisent du combustible �al'uranium de retraitement
enrichi (URE) [15].

Pour chacun de ces types de combustibles, il existe di��erents types de gestions.
Ces gestions sont caract�eris�ees par di��erentes valeursde burn-up, ou temps de cycle,
di��erentes quantit�es de mati�ere �ssile dans le combustible (enrichissement en235U
ou teneur en plutonium) et di��erents plans de chargement. Les caract�eristiques de
l'ensemble des gestions qui sont ou ont �et�e mises en place sont r�epertori�ees pour les
combustibles UOX et MOX dans les tableauxB.2 et B.3 de l'annexeB.

Dans l'historique du parc �electronucl�eaire fran�cais, ces di��erentes gestions se sont
succ�ed�e pour des raisons techniques ou encore �economiques. Par exemple, le passage
de la gestion STD 900 �a la gestion GARANCE UNE 1/3 pour les REP 900 charg�es
en combustible UOX, au d�ebut des ann�ees 1980, a permis une augmentation de l'en-
richissement en235U et donc un allongement des temps de cycle des r�eacteurs et une
optimisation de leur disponibilit�e. De même, �a la �n des ann�ees 80, le passage de la
gestion GARANCE UNE 1/3 �a la gestion GARANCE UNE 1/4 se justi�e par la vo-
lont�e d'augmenter les burn-up moyen de d�echarge grâce �ala mise en place d'un plan
de rechargement par quart. Les raisons �economiques et technologiques qui ont men�e �a
la modi�cation des di��erentes gestions des combustibles au cours de l'exploitation du
parc �electronucl�eaire fran�cais sont explicit�ees en d�etails dans [7] et [54].

De grandes incertitudes sont observ�ees quant �a la valeur des burn-up de d�echarge du
combustible de chaque gestion. Dans les tableauxB.2 et B.3, des intervalles correspon-
dant aux valeurs minimales et maximales trouv�ees dans la litt�erature sont donn�es. Des
�ecarts de 10 GWj/t peuvent être observ�es. De même, les dates exactes de changement
de gestion pour un r�eacteur sont souvent connues partiellement voire inconnues.
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3.2.1.2 Donn�ees relatives aux autres unit�es

Concernant les autres unit�es, plusieurs donn�ees, indispensables pour la simulation,
doivent �egalement être recens�ees. Les donn�ees relatives �a la fabrication de l'UOX, telles
que le temps n�ecessaire �a la fabrication ou encore l'e�cacit�e d'enrichissement n'ont
pas ou peu d'impact sur l'�etude r�ealis�ee ici. En e�et, cesdonn�ees n'in
uent pas sur
l'�evolution des inventaires en plutonium ou en actinides mineurs, mais seulement sur
l'utilisation de l'uranium. Le premier param�etre d'int�e rêt du cycle apr�es l'irradiation
du combustible UOX en REP est le temps de refroidissement du combustible UOX us�e
avant retraitement du combustible. Cette donn�ee combine le temps de refroidissement
du combustible UOX us�e dans les piscines du site de la centrale, puis le temps pass�e dans
les piscines de l'usine de retraitement de la Hague. L'intervalle de valeurs constat�ees
pour cette dur�ee dans la litt�erature est de l'ordre de 3 �a 10 ans [10, 53, 91].

Ensuite, l'�etape de fabrication du MOX est notamment caract�eris�ee par sa dur�ee.
Ce temps de fabrication est contraint par la proportion massique d'241Am que peut
contenir le vecteur plutonium de l'oxyde de plutonium qui sera utilis�e �a l'usine ME-
LOX pour la fabrication du MOX. Cette proportion est �x�ee �a 3 % [92]. Le temps de
fabrication associ�e varie entre 2 et 5 ans [10, 93, 94]. Aucune information n'a pu être
recueillie concernant la strat�egie de gestion des stocks (cf section2.2.1.3) retenue dans
le processus de fabrication du MOX.

3.2.2 Simulation du parc fran�cais avec le code CLASS

Dans le cadre de ce travail, l'�evolution de 1977 �a 2016 des 
ux de mati�eres et
de leur isotopie au sein du parc �electronucl�eaire fran�cais a �et�e calcul�ee avec le code
CLASS. Dans la suite de cette section, les principaux r�esultats de cette simulation sont
pr�esent�es.

3.2.2.1 Description et simpli�cations de la simulation

Pour e�ectuer cette simulation, les donn�ees relatives auxr�eacteurs ainsi qu'�a l'his-
torique de leur modes de gestion, pr�esent�ees dans le tableau B.4 de l'annexeB, ont
�et�e utilis�ees. Les mod�eles de r�eacteurs REP UOX et REP MOX, pr�esent�es dans la
section 3.1.2.3, ont �et�e utilis�es pour fabriquer, �a chaque chargement, un combustible
permettant d'atteindre le burn-up maximal cibl�e et calculer son �evolution isotopique
sous irradiation. Ces mod�eles fabriquent et irradient un combustible en accord avec
les valeurs des param�etres des di��erents modes de gestiondu combustible (plan de
chargement, burn-up, ...). Les valeurs de burn-ups utilis�ees pour la simulation corres-
pondent aux valeurs de burn-up, BUS, associ�ees �a chaque mode de gestion, tabul�ees
dans les tableauxB.2 et B.3. Ces valeurs sont des valeurs de burn-up moyen de d�echarge
r�ecurrentes dans la litt�erature. La premi�ere hypoth�ese structurante de cette simulation
est donc que les combustibles neufs contiennent exactementla masse de mati�ere �ssile
n�ecessaire pour atteindre le burn-up de d�echarge. Unkseuil de 1.037 est, par ailleurs,
choisi en accord avec les valeurs de la litt�erature [24].

Les donn�ees relatives au fonctionnement des autres unit�es, pr�esent�ees dans la section
pr�ec�edente, ont �egalement �et�e utilis�ees. Le temps de refroidissement du combustible
UOX us�e est �x�e �a 5 ans. Le temps n�ecessaire au processus defabrication du MOX
est, quant �a lui, �x�e �a 3 ans.

Les stocks de plutonium pour la construction du MOX neuf sontg�er�es en gestion
LiFo (voir section 2.2.1.3), avec l'hypoth�ese que les vecteurs plutonium les plus r�ecents,
et donc de meilleure qualit�e �ssile, sont utilis�es en premier.
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Certaines di��erences entre le fonctionnement du parc �electronucl�eaire fran�cais et
les possibilit�es o�ertes par le code pour simuler ce fonctionnement sont cependant �a
noter.

Tout d'abord, les p�eriodes d'arrêt des r�eacteurs, correspondant �a une op�eration
de maintenance ou �a un changement de combustible, ne sont pas prises en compte
dans la simulation. Ainsi, un nouveau combustible est charg�e automatiquement �a la
�n de l'irradiation du combustible pr�ec�edent, jusqu'�a c e que la p�eriode d'op�eration
du r�eacteur touche �a sa �n. Cependant, ces p�eriodes o�u ler�eacteur ne fonctionne pas
et ne produit donc pas d'�energie sont prises en compte dans le calcul de la puissance
thermique totale du parc ainsi que de l'�energie totale produite. En e�et, chaque r�eacteur
est caract�eris�e par un facteur de charge cumulatif qui caract�erise la disponibilit�e du
r�eacteur sur l'ensemble de sa dur�ee d'op�eration, de sa mise en service �a �n 2015. Ces
valeurs de facteur de charge cumulatif sont issues de la basede donn�ees PRIS (Power
Reactor Information System) [95] et sont pr�esent�ees dans l'entr�eeFC du tableau B.4.
Dans le code CLASS, la puissance thermique de chaque r�eacteur est pond�er�ee par le
facteur de charge cumulatif de celui-ci.

Ensuite, la mod�elisation du combustible MOX ne tient pas compte de la pr�esence
d'assemblages de combustible UOX et MOX au sein du même r�eacteur. Ainsi, un
r�eacteur r�eel compos�e d'une proportionxMOX d'assemblages MOX et d'une proportion
(1 � xMOX ) d'assemblages UOX sera mod�elis�e par un r�eacteur charg�een combustible
MOX et un r�eacteur charg�e en combustible UOX correspondantrespectivement �a une
proportion de xMOX et (1 � xMOX ) de la puissance thermique et de la masse de noyaux
lourds du r�eacteur r�eel.

De plus, peu de donn�ees sont accessibles sur la mise en placede l'utilisation de com-
bustible MOX dans les REP. Des premiers assemblages MOX auraient �et�e incorpor�es
mais peu d'informations sont disponibles quant au processus d'augmentation progres-
sive de la quantit�e d'assemblages MOX en c�ur ou l'augmentation de la teneur en
plutonium dans le combustible. A�n de prendre en compte ces premiers chargements
de MOX, la proportion totale d'utilisation du combustible MOX dans le parc mod�elis�e
a �et�e ajust�ee pour satisfaire une r�ef�erence : la livraison par AREVA �a EDF du 4000�eme

assemblage de combustible MOX �n 2014 [96]. De cette fa�con, la proportion de 30%
d'assemblages MOX dans les REP MOX�es �enonc�ee jusqu'�a pr�esent est ajust�ee �a la
valeur de 23.1% sur l'ensemble de la simulation du parc �electronucl�eaire fran�cais.

3.2.2.2 Principaux r�esultats de la simulation

Le graphique de la �gure3.9est g�en�er�e avec le code CLASS. Il repr�esente l'�evolution
au cours du temps de la puissance thermique e�ective du parc �electronucl�eaire simul�e,
avec un pas en temps d'un mois. Chaque augmentation de la puissance thermique
e�ective correspond au raccordement au r�eseau d'un ou plusieurs r�eacteurs. A chaque
instant, elle est obtenue en sommant les puissances thermiques de tous les r�eacteurs en
op�eration. Cette puissance thermique totale est dite e�ective car la puissance thermique
de chaque r�eacteur est pond�er�ee par le facteur de charge cumulatif de celui-ci.

Dans la simulation, la puissance thermique e�ective totaledu parc en 2015 est de 137
GWth. Le parc �electronucl�eaire fran�cais �etant caract�e ris�e par une puissance thermique
install�ee de 188 GWth, la puissance thermique e�ective obtenue par la simulation,
correspond �a un facteur de charge global du parc, en 2015, de73%. Or, la production
d'�electricit�e d'origine nucl�eaire en France pour l'ann�ee 2015 est �evalu�ee �a 416.8 TWh
[8]. Cette production correspond �a un facteur de charge global sur l'ann�ee de 75%.
L'utilisation d'un facteur de charge cumulatif pour chaquer�eacteur induit donc une
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Figure 3.9 { �Evolution de la puissance thermique e�ective du parc �electronucl�eaire
fran�cais dans la simulation r�ealis�ee avec CLASS.

l�eg�ere di��erence par rapport �a l'utilisation de facteu rs de charge annuels.
La simulation du parc fran�cais r�ealis�ee avec CLASS constitue �egalement un moyen

d'�etudier la pr�ediction des mod�eles de chargement et d'irradiation du combustible,
notamment sur l'utilisation et l'�evolution en r�eacteur d es inventaires en plutonium. Le
graphique de la �gure3.10pr�esente, par exemple, l'�evolution, dans la simulation,de la
masse totale de plutonium, ainsi que de la masse de chacun de ses principaux isotopes,
au cours de l'irradiation d'un combustible UOX dans le r�eacteur Civaux 2.

Ce graphique met en �evidence la production de plutonium, majoritairement du
239Pu, lors de de l'irradiation du combustible UOX, selon les m�ecanismes pr�esent�es dans
la section2.2.2.2. En �n d'irradiation, approximativement 1.2 tonnes de plutonium ont
�et�e produites. Civaux 2 �etant un REP de type N4, caract�eri s�e donc par une masse
totale de noyaux lourds en d�ebut d'irradiation d'environ 110 tonnes (cf tableauB.1),
cette masse de plutonium repr�esente environ une teneur de 1% dans le combustible
UOX us�e.

En ce qui concerne la mod�elisation par CLASS de l'irradiation du combustible
MOX, la �gure 3.11 repr�esente l'�evolution de la masse totale de plutonium, ainsi que
de la masse de chacun de ses principaux isotopes, au cours de l'irradiation de la part
de combustible MOX dans le r�eacteur Tricastin 1.

La masse de plutonium charg�ee dans le combustible MOX neuf varie tout au long de
la dur�ee d'op�eration du r�eacteur. Ces 
uctuations s'expliquent par deux ph�enom�enes.

En premier lieu, le r�eacteur Tricastin a connu plusieurs changements dans la gestion
du combustible MOX (cf section3.2.1.1et tableau B.4). Ces di��erentes gestions sont
associ�ees �a des temps de cycle di��erents ainsi qu'�a des teneurs en plutonium dans le
combustible neuf de plus en plus �elev�ees au cours du temps d'op�eration (voir tableau
B.3). Comme mentionn�e dans la section pr�ec�edente, la partieMOX�ee du r�eacteur Tri-
castin correspond �a 23% de la masse du r�eacteur r�eel, soitune masse de 16.8t de noyaux
de lourds pr�esents dans le combustible MOX en d�ebut d'irradiation (cf tableau B.1).
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Figure 3.10 { �Evolution de la masse totale de plutonium, ainsi que de la masse de
chacun de ses principaux isotopes, au cours de l'irradiation d'un combustible UOX
dans le r�eacteur Civaux 2, dans la simulation r�ealis�ee avec CLASS.
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Figure 3.11 { �Evolution de la masse totale de plutonium, ainsi que de la masse de
chacun de ses principaux isotopes, au cours de l'irradiation de la part de combustible
MOX dans le r�eacteur Tricastin 1, dans la simulation r�ealis�ee avec CLASS.

Le masse totale de plutonium dans le combustible MOX neuf charg�e varie entre 1 et
1.4 tonnes, soit des teneurs en plutonium dans le combustible neuf comprises entre
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6.0 et 8.3%. Ces teneurs sont proches des valeurs trouv�ees dans la litt�erature même
si une di��erence subsiste. Celle-ci pourrait certainement être expliqu�ee en partie par
les simpli�cations de mod�elisation sous-jacentes aux mod�eles (cf section3.1.4.2), par
la valeur choisie pour lekseuil ou encore par l'hypoth�ese, structurante dans CLASS, de
meilleure utilisation possible de la mati�ere �ssile.

Cet �ecart pourrait �egalement se justi�er par le deuxi�eme ph�enom�ene entrâ�nant des
variations dans la masse de plutonium dans le combustible neuf MOX. Comme cela a
�et�e expliqu�e dans la section 3.1.3.2, la teneur en plutonium charg�ee dans le combustible
MOX neuf d�epend du burn-up de d�echarge demand�e mais ausside la qualit�e �ssile du
plutonium disponible. Comme l'isotopie du plutonium disponible d�epend du burn-up
de d�echarge du REP UOX dans lequel il a �et�e produit, du tempsde refroidissement
du combustible UOX us�e ou encore de la strat�egie de gestion des stocks, les isotopies
du plutonium disponible varient. D'un cycle �a l'autre, la teneur en plutonium dans le
combustible MOX neuf peut donc être di��erente.

En ce qui concerne les inventaires globaux, la �gure3.12 pr�esente l'�evolution au
cours du temps de la masse totale de plutonium dans le cycle, tandis que la �gure3.13
pr�esente l'�evolution au cours du temps de la masse totale de neptunium, d'am�ericium
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 pr�esente dans le parc
�electronucl�eaire fran�cais dans la simulation r�ealis�ee avec CLASS.

La �gure 3.12montre une augmentation de l'inventaire en plutonium dans le cycle,
domin�e par le 239Pu, bien que le plutonium soit recycl�e une fois dans le combustible
MOX. En e�et, la totalit�e du plutonium contenu dans le combustible MOX neuf n'est
pas consomm�e enti�erement durant un seul recyclage. Durant l'irradiation du combus-
tible MOX, environ 20 �a 25 % du plutonium contenu dans le combustible MOX neuf est
consomm�e (cf �gure 3.11). Comme le plutonium ne peut être r�eutilis�e une seconde fois
dans le combustible MOX, le plutonium restant s'accumule donc dans les combustibles
MOX us�es (cf section 2.3.2). A la �n de l'ann�ee 2015, la masse totale de plutonium
dans le cycle donn�ee par la simulation est de 331 tonnes.
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Figure 3.13 { �Evolutions des masses totales de neptunium, d'am�ericium,de curium
et d'actinides mineurs obtenues par la simulation CLASS du parc �electronucl�eaire in-
dustriel fran�cais.

En ce qui concerne les actinides mineurs, leurs masses en cycle respectives aug-
mentent elles aussi, s'accumulant dans les combustibles MOX us�es ou bien dans les
d�echets �a chaque retraitement du combustible UOX us�e. Au d�ebut de la simulation
du cycle (jusqu'�a la �n des ann�ees 1990), le neptunium est le principal contributeur
de la masse totale des actinides mineurs dans le cycle. Ensuite, la pente de produc-
tion d'am�ericium �etant forte, celui-ci devient majorita ire dans l'inventaire en masse des
actinides mineurs. Ce ph�enom�ene est dû �a la di��erence entre les sources de produc-
tion du neptunium et d'am�ericium. En e�et, l'inventaire en neptunium est compos�e
majoritairement de 237Np qui est produit principalement lors de r�eactions (n,2n) sur
l' 238U ou lors de captures et d�ecroissances successives sur l'235U lors de l'irradiation de
l'UOX (cf section 2.2.2.2). La production du neptunium est donc un e�et de l'irradia-
tion du combustible en r�eacteur. L'inventaire en neptunium crô�t donc d�es le d�ebut de
la simulation. De plus, tant que la puissance totale du parc augmente (jusqu'au d�ebut
des ann�ees 2000), la pente de la croissance de l'inventaireen neptunium augmente elle
aussi.

L'inventaire en am�ericium, quant �a lui, est domin�e par l' 241Am. Cet isotope est
principalement produit lors de la d�ecroissance du241Pu dans les combustibles us�es
lors de leur refroidissement ou de leur entreposage en attente de retraitement. La
production de l'am�ericium est donc un e�et du cycle du combustible. L'augmentation
de son inventaire n�ecessite donc un d�elai pour s'amorcer apr�es le d�ebut du cycle.

Le curium, quant �a lui, pr�esente un inventaire en cycle faible. En e�et, il est com-
pos�e majoritairement de244Cm principalement produit par de nombreuses captures et
d�ecroissances successives lors du recyclage du plutoniumdans le combustible MOX (cf
section2.2.2.2) .

Selon la simulation du cycle fran�cais r�ealis�ee avec CLASS, �n 2015, l'inventaire total
de neptunium pr�esente une masse totale de 20 tonnes, celui d'am�ericium une masse
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totale de 32 tonnes et celui de curium une masse total de 2 tonnes. Finalement, la
masse totale d'actinides mineurs en cycle, �n 2015, est de 54tonnes selon la simulation
CLASS.

L'ordre de grandeur des inventaires en actinides mineurs eten plutonium dans le
cycle nucl�eaire fran�cais en 2010 est en accord avec les tendances issues de sc�enarios dis-
ponibles dans la litt�erature [97]. Cependant, aucune valeur chi�r�ee des masses de ces
inventaires dans le cycle nucl�eaire fran�cais r�eel n'estdisponible dans la litt�erature. Dans
la section suivante, les inventaires globaux donn�ees par l'ANDRA �n 2013, coupl�es �a
certaines estimations, seront compar�es aux inventaires en plutonium issus de la simu-
lation r�ealis�ee avec CLASS.

3.2.3 Comparaison avec les donn�ees de l'ANDRA

R�eguli�erement, l'ANDRA 7 communique les inventaires des stocks en d�echets et
mati�eres radioactives entrepos�es sur le territoire fran�cais. Le bilan consid�er�e ici, �etabli
�a la �n de l'ann�ee 2013, concerne les mati�eres valorisables, pour lesquelles une utilisation
ult�erieure est pr�evue [89]. Les inventaires issus de la simulation CLASS qui pourraient
être compar�es avec certains de ces inventaires de l'ANDRA neconcernent donc que le
plutonium.

La di�cult�e de cette comparaison r�eside dans le fait que ces inventaires ne sont pas
des quantit�es nettes de plutonium. Ce sont les masses totales de mati�ere radioactives qui
contiennent une certaine proportion de plutonium, qui n'est pas explicite. La nature des
di��erentes mati�eres radioactives issues du cycle �electronucl�eaire fran�cais et susceptibles
de contenir du plutonium ainsi que leur masse totale, issuesdu bilan de l'ANDRA, sont
pr�esent�ees dans les deux premi�eres colonnes du tableau3.5.

A�n d'�evaluer la quantit�e de plutonium totale, la teneur co ntenue dans ces mati�eres
radioactives doit être estim�ee. Les estimations des teneurs minimales et maximales de
plutonium de ces mati�eres radioactives sont pr�esent�eesdans les troisi�eme et quatri�eme
colonnes du tableau3.5. Ces estimations sont bas�ees sur des r�esultats de simulations
r�ealis�ees avec MURE ou sur les informations disponibles dans la litt�erature.

Commen�cons avec la cat�egorieCombustibles UOX en r�eacteur. La teneur minimale
en plutonium que peut contenir cette mati�ere est z�ero. En e�et, le combustible UOX qui
vient juste d'être charg�e en r�eacteur ne contient pas de plutonium. La teneur maximale
en plutonium de cette mati�ere, �x�ee �a 1%, �equivaut �a la t eneur typique en plutonium
en �n d'irradiation, donn�ee par la simulation MURE d'un REP charg�e en combus-
tible UOX enrichi �a 4.1% en 235U et irradi�e jusqu'�a 50 GWj/t. En ce qui concerne le
Combustibles UOX us�es, en attente de retraitement, la teneur minimale en plutonium
dans cette mati�ere, �x�ee �a 0.9%, correspond �a la teneur typique en plutonium �a la �n
de l'irradiation d'un REP UOX, environ 1%, de laquelle est d�eduit la proportion de
241Pu qui aurait disparue par d�ecroissance depuis 40 ans d'entreposage potentiel. La
teneur maximale en plutonium, quant �a elle, est �x�ee �a 1%. Ceci �equivaut �a un com-
bustible UOX tout juste sorti de r�eacteur dont le 241Pu n'aurait pas encore commencer
�a d�ecrô�tre. Pour les cat�egories Combustibles URE en r�eacteuret Combustibles URE
us�es, en attente de retraitement, des teneurs �equivalentes �a celles estim�ees pour l'UOX
sont �x�ees.

Les teneurs minimales et maximales en plutonium desCombustibles MOX avant
utilisation sont toutes les deux �x�ees �a 8.65 %, soit la teneur des combustibles MOX
charg�es �a l'heure actuelle dans le cadre de la gestion parit�e MOX (cf tableau B.3). En
ce qui concerne lesCombustibles MOX en r�eacteur, la teneur maximale en plutonium

7. Agence nationale pour la gestion des d�echets radioactifs
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Table 3.5 { Stocks de mati�eres radioactives issues du cycle �electronucl�eaire fran�cais
contenant du plutonium, �n 2013, et estimation des teneurs minimales et maximales
en plutonium de chacune de ces mati�eres (wmin

Pu et wmax
Pu ) et masses �equivalentes (Mmin

Pu
et Mmax

Pu ).

Type de mati�ere Masse de wmin
Pu wmax

Pu Mmin
Pu Mmax

Pu

noyaux (t) (t)
lourds (t)

Combustibles UOX en r�eacteur 4400 0 0.01 0 44

Combustibles UOX us�es, 12000 0.009 0.01 108 120

en attente de retraitement

Combustibles URE en r�eacteur 200 0 0.01 0 2

Combustibles URE us�es, 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 r�eacteur 410 0.065 0.0865 27 35

Combustibles MOX us�es, 1500 0.035 0.07 53 105

en attente de retraitement

Rebuts de combustibles MOX 230 0.05 0.0865 11 20

non irradi�es en attente

de retraitement

Combustibles us�es RNR, 150 0.14 0.19 21 29

en attente de retraitement

C�ur neuf de Superph�enix 72 0.14 0.19 10 14

Plutonium issu de combustibles 35 1 1 35 35

us�es apr�es retraitement

TOTAL 274 411

qui peut être contenue correspond �a la teneur du combustible MOX neuf. La teneur
minimales et maximales de cette mati�ere, �x�ee �a 6.5%, �equivaut �a la teneur typique
en plutonium en �n d'irradiation, donn�ee par la simulation MURE d'un REP charg�e
en combustible MOX contenant �a 8.65% d'une composition isotopique standard de
plutonium et irradi�e jusqu'�a 50 GWj/t. Pour ce qui est des Combustibles MOX us�es,
en attente de retraitement, leur teneur maximale en plutonium, �x�ee �a 7%, �equivaut �a
la teneur typique en plutonium en �n d'irradiation, donn�ee par la simulation MURE
d'un REP charg�e en combustible MOX contenant �a 8.65% d'unecomposition isoto-
pique standard de plutonium et irradi�e jusqu'�a 30 GWj/t. Ce cas �equivaut �a un petit
burn-up de d�echarge, soit une consommation du plutonium suppos�e inf�erieure �a la
consommation r�eelle. La cat�egorieRebuts de combustibles MOX non irradi�es en at-
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tente de retraitement regroupe des mati�eres issues de la fabrication du combustible
MOX non utilis�ees en r�eacteur. Ces mati�eres peuvent donccorrespondre �a des com-
bustibles MOX neufs de tous les types de gestions de MOX. La teneur minimale en
plutonium est �x�ee �a 5%, soit la teneur en plutonium d'un combustible neuf en gestion
tiers MOX de laquelle est retranch�ee a proportion de241Pu qui aurait disparue par
d�ecroissance depuis 30 ans d'entreposage potentiel.

Les teneurs minimales, 14%, et maximales, 19%, en plutoniumdes Combustibles
us�es RNR, en attente de retraitementet C�ur neuf de Superph�enix sont issues de la
litt�erature [ 9], apr�es d�eduction d'une potentielle d�ecroissance du241Pu durant les 20/30
derni�eres ann�ees qui se sont �ecoul�ees depuis la �n d'op�eration de ces r�eacteurs.

Dans ce tableau, la masse totale de la cat�egoriePlutonium issu de combustibles us�es
apr�es retraitement exclu le plutonium produit dans les r�eacteurs �a l'�etranger.

Notre simulation avec CLASS du cycle �electronucl�eaire fran�cais depuis 1977, donne
une masse totale de plutonium en cycle �n 2013 de 313 tonnes. Les di��erentes estima-
tions sur les teneurs en plutonium des stocks de mati�eres radioactives issues du cycle
�electronucl�eaire fran�cais contenant du plutonium donnent une masse totale de pluto-
nium dans le cycle comprise entre 274 et 411 tonnes. Bien que l'inventaire en plutonium
obtenu avec la simulation CLASS soit coh�erent avec cet intervalle, il n'en demeure pas
moins que l'�ecart entre l'estimation basse et haute de l'intervalle est de 137 tonnes.
Ceci illustre �egalement la di�cult�e �a obtenir des donn�e es r�eelles auxquelles confronter
la mod�elisation avec le code CLASS.

3.3 Pr�edicteurs neutroniques d�edi�es au combustible
MOXEUS pour les REP

Pour �eviter de r�ealiser plusieurs calculs coupl�es transport/�evolution, coûteux en
temps de calcul, �a chaque fabrication et irradiation d'un combustible, dans le code
CLASS, des pr�edicteurs neutroniques sont utilis�es au seind'un mod�ele de charge-
ment de combustible et d'un mod�ele d'irradiation. Les grandes lignes du processus de
construction des pr�edicteurs ont d'ores et d�ej�a �et�e explicit�ees dans le cas g�en�eral. Cette
partie a pour but de pr�esenter ce processus plus en d�etail,dans le cas du combustible
MOXEUS pour les REP.

3.3.1 M�ethodologie g�en�erale

Les perceptrons multicouche (PMC) utilis�es pour calculerl'�evolution du coe�-
cient de multiplication et des sections e�caces moyennes aucours du temps dans les
mod�eles d�edi�es au combustible MOXEUS sont tous construitset v�eri��es sur le même
principe. Tout d'abord, ils sont entrâ�n�es sur une banquede donn�ees rassemblant les
r�esultats de plusieurs centaines de calculs coupl�es transport/�evolution chacun di��erant
des autres par la composition du combustible neuf. Puis, la pr�ecision avec laquelle les
param�etres neutroniques sont calcul�es est estim�ee sur un �echantillon de calculs coupl�es
transport/�evolution ind�ependant.

3.3.1.1 Banques de donn�ees r�eacteur pour l'entrâ�nement

La banque de donn�ees utilis�ee pour l'entrâ�nement des pr�edicteurs neutroniques
d�edi�es au combustible MOXEUS a �et�e pr�esent�ee dans la section 2.3.3. Elle est constitu�ee
de l'�evolution du coe�cient de multiplication et des sections e�caces moyennes, issue
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de calculs assemblages r�ealis�es avec MURE, pour 1000 compositions isotopiques de
combustibles neufs. Le nombre d'�ev�enements que doit contenir la banque de donn�ees
pour optimiser la pr�ecision des PMC est obtenu par un processus it�eratif. L'impact,
sur la pr�ecision des PMC, du nombre d'�ev�enements dans la banque de donn�ees d'en-
trâ�nement est pr�esent�e dans la section3.3.2.2.

L'�etude de l'�evolution des param�etres neutroniques dans ces simulations a r�ev�el�e
le fort impact de la valeur de la teneur en plutonium dans le combustible et surtout
la forte variabilit�e des sections e�caces pour des valeursde teneur faibles (cf section
2.3.3). Ce constat questionne la capacit�e des PMC a reproduire �d�element l'�evolution
des sections e�caces pour des faibles teneurs en plutonium.

A�n d'�etudier plus pr�ecis�ement la r�eponse des PMC dans cecas, deux sous-espaces
de la banques de donn�ees sont �egalement consid�er�es pourl'entrâ�nement des pr�edicteurs
de sections e�caces moyennes, en plus de la banque de donn�ees compl�ete. Le premier
sous-espace est constitu�e en pr�elevant dans la banque de donn�ees compl�ete, les si-
mulations MURE de compositions isotopiques de combustible MOXEUS neuf dont la
teneur en plutonium est comprise entre 0 et 4%. La banque de donn�ees ainsi obtenue
sera appel�ee dans la suite, BD0� 4. Le deuxi�eme sous-espace est son compl�ementaire.
Il est donc compos�e des simulations MURE de compositions isotopiques de combus-
tible MOXEUS neuf dont la teneur en plutonium est comprise entre 4 et 16%. Cette
banque de donn�ees pourra être appel�ee dans la suite, BD4� 16. Par analogie, la banque
de donn�ees compl�ete sera appel�ee BD0� 16.

Dans la suite de cette section, les pr�edicteurs des sections e�caces moyennes sont en-
trâ�n�es sur ces trois banques de donn�ees. Trois jeux de pr�edicteurs sont donc constitu�es.
Les pr�ecisions de ceux-ci seront �evalu�ees et pourront être compar�ees. En ce qui concerne
la pr�ediction du coe�cient de multiplication, une �etude a pprofondie d'optimisation des
param�etres du PMC associ�e a �et�e men�ee a�n de construire le PMC le plus �a même
d'estimer la r�eactivit�e sur l'ensemble de l'espace isotopique (cf section3.3.2.1). L'im-
pact d'une faible teneur en plutonium dans la composition ducombustible neuf sur la
r�eactivit�e �etant plus faible que sur les sections e�caces moyennes, un seul PMC a �et�e
construit.

3.3.1.2 Test de la pr�ecision des pr�edicteurs

La m�ethode d'estimation de la pr�ecision des pr�edicteursrepose sur la comparaison
des �evolutions du coe�cient de multiplication et des sections e�caces moyennes au
cours du temps calcul�ees par le pr�edicteur avec celles calcul�ees par le code MURE
pour un �echantillon de compositions isotopiques de combustible neuf n'appartenant
pas �a la banque de donn�ees utilis�ee pour entrâ�ner le PMC. Ces simulations MURE
di��erentes de celles de la banque de donn�ees d'entrâ�nement constitue un �echantillon
de test ind�ependant.

De plus, les pr�edicteurs seront confront�es, �a l'usage lors de simulations avec le code
CLASS, �a des compositions isotopiques de combustibles MOXEUSmais �egalement �a
des compositions de combustibles MOX, pour assurer une �eventuelle transition entre
l'utilisation des deux combustibles dans un r�eacteur. Deux �echantillons ind�ependants de
compositions isotopiques de combustible neuf ont donc �et�e constitu�es : un �echantillon
MOX et un �echantillon MOXEUS. Les compositions isotopiques de combustible neuf
qui composent ces �echantillons ont �et�e d�etermin�ees suivant le même processus que
celui utilis�e pour construire les banques de donn�ees (cf section 3.1.2.2). Deux LHS
ind�ependants de 100 et 120 points ont donc �et�e construitssur les espaces isotopiques
des combustibles MOX (cf tableau3.3) et MOXEUS (cf tableau 2.6). Les simulations

87



Chapitre 3 Description, d�eveloppement et application de l'outil de simulation
CLASS

d'�evolution dans un assemblage in�ni de chacune de ces compositions isotopiques ont
ensuite �et�e r�ealis�ees avec le code MURE. L'ensemble des param�etres des simulations
assemblages de la banque de donn�ees MOXEUS sont repris �a l'identique (cf section
2.3.3.2). L'�evolution du coe�cient de multiplication et des secti ons e�caces moyennes
au cours du temps, de 0 �a 6 ans, pour chacune de ces compositions est ensuite stock�ee.
Un estimateur de la di��erence entre le calcul r�ealis�e par le PMC et celui r�ealis�e par
MURE est alors calcul�e pour chaque instant de la simulation MURE et chaque pa-
ram�etre.

Pour le coe�cient de multiplication, il s'agit de Dk1 (t) (�equation 3.9), la di��erence
relative entre le coe�cient de multiplication calcul�e par MURE, kMURE

1 (t) et celui
calcul�e par le pr�edicteur kPMC

1 (t) pour chaque pas en temps de chaque simulation
MURE.

Dk1 (t) =
kMURE

1 (t) � kPMC
1 (t)

kMURE
1 (t)

(3.9)

Pour chaque section e�cace moyenne� r
i (t), pour chaque isotopei du combustible et

pour la r�eaction nucl�eaire r , l'estimateur D� r
i (t) est calcul�e pour chaque pas en temps

de chaque simulation MURE (�equation 3.10). Il correspond �a la di��erence relative
entre la section e�cace moyenne calcul�ee par MURE� r

i (t)MURE et celle calcul�ee par le
pr�edicteur � r

i (t)PMC .

D � r
i (t) =

� r
i (t)MURE � � r

i (t)PMC

� r
i (t)MURE

(3.10)

A partir de ces estimateurs, la qualit�e de la r�eponse du r�eseau est �evalu�ee. Cepen-
dant, comme la valeur duk1 (t) et de chacune des sections e�caces moyennes calcul�ee
par MURE �a un instant t i d�epend de l'historique de la simulation, c'est �a dire des
valeurs calcul�ees �a tous les pas en temps pr�ec�edent, toutes les valeurs d'une même
simulation sont corr�el�ees. A�n de n'avoir que des valeurs ind�ependantes, la qualit�e de
r�eponse du r�eseau est �evalu�ee pour chaque pas en temps dela simulation MURE.

Par cons�equent, pour chaque pas en temps, les distributions des valeurs deDk1 (t)
ainsi que deD� r

i (t), pour chaque section e�cace moyenne, sont �etablies. Les estima-
teurs de la qualit�e de r�eponse du r�eseau de neurones sont alors la moyenne ainsi que
l'�ecart-type de chacune de ces distributions.

3.3.2 Application au mod�ele de chargement de combustible

Le mod�ele de chargement de combustible impl�ement�e dans CLASS pour les REP
ajuste la quantit�e de mati�ere �ssile �a pr�elever des stocks disponibles en fonction de
l'impact de son isotopie sur l'�evolution du coe�cient de multiplication. Celle-ci est
calcul�ee par un pr�edicteur de coe�cient de multiplicatio n in�ni. Dans cette section, la
construction et le test de ce pr�edicteur pour le combustible MOXEUS sont pr�esent�ees.

3.3.2.1 Architecture du pr�edicteur de coe�cient de multiplication

La premi�ere �etape de la construction d'un PMC consiste �a d�eterminer l'architecture
qui permettra d'atteindre les meilleures performances de pr�ediction. Dans l'outil TMVA
[78], utilis�e pour construire les PMC (cf section3.1.2.3), plusieurs param�etres de cette
architecture peuvent être modi��es. Dans ce travail, le nombre de couches cach�ees, le
nombre de neurones par couches cach�ees ainsi que la nature de la fonction d'activation
ont �et�e test�es. Deux fonctions d'activation sont consid�er�ees : une fonction sigmo•�de
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ainsi qu'une tangente hyperbolique. Ensuite, le PMC peut être compos�e d'une �a trois
couches cach�ees constitu�ees de 0 �a 21 neurones. Le tableau 3.6 pr�esente une synth�ese
des cas consid�er�es.

Table 3.6 { Synth�ese des architectures test�ees pour le perceptron multicouche esti-
mant l'�evolution du coe�cient de multiplication.

Fonction Couches cach�ees Neurones par couche cach�eeCon�gurations
d'activation possibles

tanh 1, 2 ou 3 0, 6, 9, 12, 15, 18 ou 21 258
sigmo•�de 1, 2 ou 3 0, 6, 9, 12, 15, 18 ou 21 258

Au total, 516 con�gurations possibles du PMC sont consid�er�ees. Leurs architectures
sont pr�esent�ees sur la �gure 3.14. Ils sont compos�es d'une couche d'entr�ee constitu�ee
de 10 neurones. Huit d'entre eux contiennent les proportionsde chaque isotope dans
la composition initiale du combustible (X238 U �a X 241 Am ), auxquels s'ajoute le neurone
contenant le temps auquel est calcul�e lek1 (t), ainsi que le neurone du biais. S'en
suivent une �a trois couches cach�ees compos�ees de 0 �a 21 neurones de calculs, en plus
des neurones de biais. Finalement, la couche de sortie est constitu�ee d'un neurone
contenant l'estimation du \k1 (t).

Figure 3.14 { Architecture des PMC entrâ�n�es pour calculer lek1 (t) associ�e �a une
composition isotopique de combustible neuf et un temps donn�e.

Pour chacune de ces con�gurations, le PMC associ�e est entra�̂n�e sur la banque de
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donn�ees BD0� 16. Il est ensuite test�e sur les �echantillons de test correspondant aux
combustibles MOXEUS et MOX suivant la m�ethodologie pr�esent�ee dans la section
3.3.1.2. Pour chaque pas en temps, les estimateurs moyenne et �ecart-type de la qualit�e
de r�eponse du r�eseau de neurones sont enregistr�es.

A�n de comparer les con�gurations entre elles, un estimateurde la qualit�e de
r�eponse plus global a �et�e �etabli. Il s'agit, pour une con�guration donn�ee, du nombre
de pas en temps dont les valeurs de la moyenne et de l'�ecart-type associ�ees �a la dis-
tribution de di��erence relative entre la r�eponse de MURE et celle du PMC (Dk1 (t))
satisfont un crit�ere de pr�ecision. Ces estimateurs ont pour but de rendre compte de la
qualit�e de pr�ediction du PMC pour chaque pas en temps simultan�ement. Deux crit�eres
de pr�ecision ont �et�e choisis selon que le test porte sur lecombustible MOX ou le com-
bustible MOXEUS. Le crit�ere pour le combustible MOXEUS, CMOXEUS , requiert une
valeur de la moyenne de la distribution comprise dans l'intervalle [-25, 25 pcm] et un
�ecart-type inf�erieur �a 250 pcm. Le crit�ere pour le combustible MOX, quant �a lui, C MOX ,
requiert une valeur de la moyenne de la distribution comprise dans l'intervalle [-35, 35
pcm] et un �ecart-type inf�erieur �a 350 pcm.

Ces crit�eres ont �et�e d�e�nis en coh�erence avec le calculde l'erreur statistique li�ee
au calculs MCNP (section2.3.3.2). Comme les PMC ne sont pas seulement entrâ�n�es
sur l'espace isotopique MOX, la r�eponse attendue sur la pr�ediction de l'�evolution du
k1 (t) pour le combustible MOX est suppos�ee moins pr�ecise que pour le combustible
MOXEUS. Par cons�equent, l'intervalle du crit�ere CMOX a �et�e �elargi par rapport �a
CMOXEUS .

Les nombres de pas en temps satisfaisant ces crit�eres sont appel�es, dans la suite,
NMOXEUS

temps et NMOX
temps respectivement pour les combustibles MOXEUS et MOX. Les va-

leurs de NMOXEUS
temps et NMOX

temps pour chacune des 516 con�gurations sont repr�esent�es sur
le graphique de la �gure3.15.
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Figure 3.15 { Nombres de pas en temps NMOXEUS
temps et NMOX

temps satisfaisant, respective-
ment, le crit�ere CMOXEUS et CMOX pour chaque con�guration de PMC test�ee. 80 pas
en temps sont test�es au total.
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Le nombre NMOX
temps a tendance �a être inf�erieur �a NMOXEUS

temps . En e�et, la valeur maxi-
male observ�ee pour NMOX

temps parmi les 516 con�gurations, est de 33 pas en temps satisfai-
sant le crit�ere CMOX sur 80 pas en temps au total. Dans le cas du test sur le combustible
MOXEUS, certaines con�gurations permettent d'obtenir une valeur de NMOXEUS de 49
pas en temps sur 80.

N�eanmoins, certaines con�gurations permettent d'obtenir une reconstruction sa-
tisfaisante de la valeur duk1 (t), �a la fois pour les combustibles MOX et MOXEUS,
compte-tenu des crit�eres CMOX et CMOXEUS choisis. C'est le cas, par exemple, de la
con�guration 465, dont les valeurs de NMOX

temps et NMOXEUS
temps sont respectivement de 33 et

41 pas en temps, les points correspondant sont mis en �evidence, par des ronds pleins,
sur la �gure 3.15. Cette con�guration utilise une fonction d'activation de type sigmo•�de
et est compos�ee de 3 couches cach�ees, chacune constitu�eede 18 neurones. Finalement,
c'est cette con�guration qui est utilis�ee pour la pr�ediction de l'�evolution du k1 (t) dans
la suite de ce travail. Ses performances seront plus amplement discut�ee dans les sections
3.3.2.2et 3.3.2.3.

La recherche d'une con�guration optimale pour le PMC constitue �egalement une
occasion d'�etudier l'impact des di��erents param�etres qui ont �et�e test�es sur la qualit�e de
r�eponse du r�eseau de neurones. La �gure3.16est divis�ee en 4 graphiques repr�esentant
les valeurs de NMOXEUS

temps en fonction du num�ero associ�e �a chaque con�guration, suivant le
même principe que la �gure3.15. Chacun de ces graphiques met en lumi�ere l'in
uence
d'un des 4 param�etres test�es : le type de la fonction d'activation, le nombre de neurones
sur la premi�ere cach�ee ainsi que sur la deuxi�eme et la troisi�eme si elles existent.
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Figure 3.16 { Nombres de pas en temps NMOXEUS
temps satisfaisant le crit�ere CMOXEUS

pour chaque con�guration de PMC test�ee. Les valeurs des 4 param�etres test�es (type
de fonction d'activation, nombre de neurones sur la premi�ere couche cach�ee ainsi que
sur la deuxi�eme et la troisi�eme) sont mis en �evidence pourchaque con�guration.

Ces graphiques mettent en �evidence l'impact du type de la fonction d'activation
sur la pr�ediction du k1 (t). Il apparâ�t qu'une sigmo•�de est plus appropri�ee �a cette
probl�ematique. L'impact du nombre de neurones sur la premi�ere couche cach�ee est
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�egalement assez clair. La qualit�e de la pr�ediction augmente avec le nombre de neurones
sur cette couche dans le cas de l'utilisation d'une tangentehyperbolique comme d'une
sigmo•�de. Pour le cas de la sigmo•�de, une saturation est observ�ee �a partir de 15 neurones.
L'in
uence du nombre de neurones sur la deuxi�eme couche cach�ee est, quant �a lui,
moins visible. Cependant, les points correspondants �a descon�gurations �a une seule
couche cach�ee, c'est-�a-dire z�ero neurone sur la deuxi�eme couche cach�ee, pr�esentent
syst�ematiquement une valeur de NMOXEUS

temps nulle. Cela con�rme la n�ecessit�e, dans le
cadre de cette probl�ematique, d'une deuxi�eme couche cach�ee dans l'architecture du
PMC. La pr�esence d'une troisi�eme couche cach�ee n'est pastoujours signe d'une plus
grande valeur de NMOXEUS

temps .
N�eanmoins, les con�gurations maximisant la valeur de NMOXEUS

temps combinent, pour
la plupart, l'utilisation d'une sigmo•�de, la pr�esence d'une premi�ere couche cach�ee avec
un nombre de neurones �elev�e (> 12) ainsi que de deux couches cach�ees suppl�ementaires
avec un nombre de neurones sup�erieur �a 6.

3.3.2.2 Pr�ediction du coe�cient de multiplication

Le PMC utilis�e pour calculer l'�evolution au cours du temps du k1 (t) est donc
compos�e d'une couche d'entr�ee constitu�ee de 10 neurones, de trois couches cach�ees
de 19 neurones (18 neurones de calculs en plus du biais) et d'une couche de sortie

constitu�ee d'un neurone contenant l'estimation du\k1 (t). La �gure 3.17pr�esente deux
graphiques repr�esentant l'�evolution de la qualit�e de r�eponse de ce PMC sur la pr�ediction
du k1 (t) �a chaque pas en temps de la simulation MURE pour les deux �echantillons de
test correspondant �a des combustibles MOXEUS et MOX. Les points de ces graphiques
correspondent aux moyennes des distributions de di��erence relative entre la pr�ediction
de la valeur duk1 (t) par le PMC et celle issue du calcul MURE,Dk1 (t) (�equation 3.9),
pour chaque pas en temps. Les barres d'erreurs, quant �a elles, repr�esentent l'�ecart-type
de chacune de ces distributions.

Ces repr�esentations de la qualit�e de reconstruction du PMC montrent une mauvaise
reconstruction du PMC �a t = 0, pour les deux types de combustible. En e�et, la
valeur moyenne de la distribution desDk1 (t) est tr�es d�ecal�ee vers les valeurs n�egatives
(inf�erieure �a -1.5%) et l'�ecart-type est plus �elev�e qu e pour les autres pas en temps ('
600 pcm). Ceci s'explique par la di�cult�e pour le PMC �a reconstruire la forte chute de la
valeur duk1 (t) due �a l'e�et du X�enon dans les premiers jours de l'irradiation (cf section
2.3.3.5). Cette forte chute cr�ee une rupture dans la tendance de la courbe d'�evolution
du k1 (t) qui perturbe la reconstruction par le PMC. Le mod�ele de chargement du
combustible pour les REP (cf section3.1.3.2) ne n�ecessite jamais que la valeur du
k1 (t) soit �evalu�ee �a t = 0. Cette mauvaise reconstruction n'in
ue donc pas sur la
qualit�e du mod�ele.

Pour les pas en tempst > 0 jusqu'�a t < 9 mois, la valeur moyenne de la distribution
se rapproche de z�ero et l'�ecart-type se r�eduit. Ensuite,pour les pas en temps compris
entre t > 9 mois ett < 4 ans, le rapport entre la valeur de la moyenne de la distribution
et son �ecart-type est sup�erieur �a un ordre de grandeur. Les valeurs de l'�ecart-type se
situent dans l'intervalle [180, 240 pcm] pour le combustible MOXEUS et [180, 280 pcm]
pour le combustible MOX. La pr�ecision sur la reconstructiondu PMC est alors du même
ordre de grandeur que l'erreur statistique induite par l'utilisation du Monte-Carlo par
MCNP pour calculer lek1 (t) (cf section 2.3.3.2).

Au del�a de t = 4 ans, la qualit�e de la reconstruction duk1 (t) pour le combustible
MOXEUS reste stable, avec des valeurs d'�ecart-type se situant dans l'intervalle [180,
260 pcm]. Cependant, elle se d�egrade pour le combustible MOX. En e�et, dans ce cas,
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Figure 3.17 { Reconstruction duk1 (t), �a chaque pas en temps de la simulation MURE,
pour deux �echantillons de test ind�ependants appartenantaux espaces isotopiques des
combustibles MOXEUS (courbe rouge) et MOX (courbe bleue).

la valeur de la moyenne est comprise entre -200 et -100 pcm soit l'ordre de grandeur de
l'�ecart type de la distribution des Dk1 (t). Les distributions desDk1 (t) dans ce cas ne
sont donc plus centr�ees. L'impact de la d�egradation de la reconstruction duk1 (t) �a des
temps d'irradiation �elev�es dans le cas du combustible MOXsera quanti��e en �evaluant
la qualit�e de pr�ediction du burn-up maximal associ�e �a chaque composition isotopique
MOX. Cette �etape sera r�ealis�ee pour les deux types de combustible et sera discut�ee
dans la section suivante. Quoi qu'il en soit, les pr�edictions obtenues pour l'�evolution
du k1 (t) dans le cas du combustible MOX sont satisfaisantes �etant donn�e que l'espace
isotopique du combustible MOX est un sous-espace de l'espace isotopique MOXEUS
qui plus est situ�e �a son extr�emit�e sur la dimension relative �a l'enrichissement en235U.

La caract�erisation de la qualit�e de reconstruction des PMC est �egalement l'occa-
sion d'�evaluer l'impact du nombre d'�ev�enements utilis�es pour l'entrâ�nement des PMC.
Pour ce faire, trois PMC ont �et�e entrâ�n�es chacun sur uneportion de taille di��erente
de la banque de donn�ees MOXEUS : l'�equivalent de 50, 500 et 1000 simulations MURE
di��erentes. Les points associ�es �a ces trois �echantillons sont s�electionn�es al�eatoirement
dans la banque de donn�ees compl�ete. La m�ethode de test surun �echantillon de simu-
lations ind�ependant, d�ecrite dans la section3.3.1.2, est ensuite appliqu�ee sur chaque
PMC. Comme dans les paragraphe pr�ec�edents, des graphiques avec barres d'erreur
sont utilis�es pour repr�esenter l'�evolution au cours du temps de la valeur moyenne et de
l'�ecart-type des distributions des Dk1 (t). La �gure 3.18 pr�esente les trois graphiques
avec barres d'erreur associ�es au trois PMC entrâ�n�es surles �echantillons de 50, 500 et
1000 simulations MURE.

Bien que les di��erentes �evolutions de la qualit�e de r�eponses des PMC soient proches,
la superposition de ces graphiques montrent une r�eductionsigni�cative de l'�ecart-type
de la distribution desDk1 (t) avec le nombre d'�echantillons utilis�es pour l'entrâ�nement.
Cet e�et est d'autant plus visible entre les �echantillons de 500 et 1000 simulations.
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Figure 3.18 { Reconstruction duk1 (t), �a chaque pas en temps de la simulation MURE,
pour un �echantillon de test de 120 �ev�enements appartenant �a l'espace isotopique du
combustible MOXEUS. Trois tailles pour l'�echantillon d'entrâ�nement sont pr�esent�ees
(50, 500 et 1000 simulations MURE)

La choix du nombre d'�ev�enements de la banques de donn�ees r�eacteur utilis�ee pour
l'entrâ�nement des pr�edicteurs se justi�e donc a posteriori.

3.3.2.3 Pr�ediction du burn-up maximal

La reconstruction du k1 (t) par le PMC a pour but de permettre une estimation
du burn-up maximal de la composition isotopique de combustible associ�ee. Le burn-up
maximal associ�e �a chaque composition isotopique de combustible neuf des �echantillons
de test ind�ependants pour les combustibles MOX et MOXEUS, a donc �et�e calcul�e via
l'algorithme de d�etermination du burn-up maximal utilis�e dans le mod�ele de charge-
ment de combustible de CLASS. Le fonctionnement de cet algorithme est discut�e dans
le d�etail dans la section3.1.3.2. A chaque fois que lek1 (t) doit être �evalu�e dans cet
algorithme, le PMC pr�esent�e dans la section pr�ec�edenteest utilis�e.

Une m�ethode de calcul de ces burn-ups �a partir des simulations MURE a �et�e ap-
pliqu�ee. Le mod�ele, pr�esent�e dans la section3.1.3.2, est utilis�e pour d�eterminer le
burn-up maximal associ�e �a chacune des compositions isotopiques de combustible neuf �a
partir des simulations MURE. Les valeurs des burn-ups obtenus par cette m�ethode sont
prises comme r�ef�erences. Suivant le même principe que celui du mod�ele de chargement
de combustible, un algorithme de dichotomie fait varier la dur�ee d'irradiation totale,
et ainsi le burn-up maximal associ�e, jusqu'�a ce que la condition sur le < k C

1 > (t = T
N ),

donn�ee par l'�equation 3.6, soit satisfaite. Le < k C
1 > (t = T

N ) est calcul�e �a partir
de l'�equation 3.5, o�u chaque k1 (t + iT

N ) est calcul�e par une interpolation lin�eaire de
l'�evolution du k1 (t) issu de la simulation MURE.

Pour chacun de ces calculs de burn-up maximal r�ealis�es �a partir de la pr�ediction
du PMC ou des r�esultats de la simulation MURE, unkseuil de 1.03 et un plan de
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chargement par tiers ont �et�e choisis.
Finalement, pour chaque composition isotopique de combustible neuf MOX ou

MOXEUS, la di��erence relative, DBU max , entre le burn-up maximal calcul�e par CLASS
�a partir de la pr�ediction du PMC et le burn-up maximal d�edu it de l'�evolution du k1 (t)
de la simulation MURE est calcul�e suivant l'�equation 3.11.

DBUmax =
(BUMURE

max � BUPMC
max )

BUMURE
max

(3.11)

Les compositions isotopiques pr�esentant un burn-up maximal sup�erieur au burn-up
limite de la banque de donn�ees (75 GWj/t) voient leur burn-upmaximal �x�e �a cette
valeur. Elles ne sont pas prises en compte dans la suite, toutcomme les compositions
pr�esentant un burn-up maximal nul. En e�et, ces compositions ont, par d�e�nition, un
DBUmax nul et pourraient biaiser l'estimation de la pr�ecision du calcul du burn-up
maximal. Finalement, 79 �ev�enements sont retenus sur les 120 �ev�enements initiaux de
l'�echantillon MOXEUS et 65 �ev�enements sont retenus sur les100 de l'�echantillon MOX.

Les distributions des DBUmax dans le cas des combustibles MOX et MOXEUS
sont pr�esent�ees sur la �gure 3.19. Ces distributions sont ajust�ees par des fonctions
gaussiennes dont les param�etres sont pr�esent�ees dans les encadr�es.
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Figure 3.19 { Distribution de la di��erence relative entre le BUMURE
max d�eduit du calcul

MURE et le BUPMC
max calcul�e par le mod�ele de chargement de combustible pour deux

�echantillons de test ind�ependants appartenant aux espaces isotopiques des combustibles
MOXEUS et MOX. Les courbes bleue et rose sont des fonctions gaussiennes issues d'un
ajustement. Leurs param�etres sont pr�esent�es dans les encadr�es de même couleur.

La distributions des DBUmax pour le combustible MOXEUS pr�esente une moyenne
de � 3�10� 3 et un �ecart-type de 1.22 %. Ces valeurs sont coh�erentes avec les param�etres
de la fonction d'ajustement utilis�ee pour caract�eriser la distribution des DBUmax du
mod�ele REP MOX dans CLASS [38]. Dans ce cas, la distributions des DBUmax est
caract�eris�ee par une moyenne de 2:3 � 10� 3 et un �ecart-type de 1.49 %. La taille de
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l'espace isotopique MOXEUS ne semble donc pas être un obstacle �a la construction et
l'utilisation des PMC.

Pour ce qui est du combustible MOX, la distributions des DBUmax est caract�eris�ee
par une moyenne de 4� 10� 3 et un �ecart-type de 2.77 %. Comme cela �etait attendu, le
calcul du burn-up maximal bas�ee sur la pr�ediction duk1 (t) par le PMC entrâ�n�e sur
la banque de donn�ees MOXEUS est moins pr�ecis dans le cas du combustible MOX que
celui du combustible MOXEUS. Cependant, cette pr�ecision reste satisfaisante �etant
donn�e que l'espace isotopique MOX n'est qu'un sous-espacede l'espace isotopique
MOXEUS. De plus, l'utilisation de ce PMC dans l'espace isotopique MOX n'aura lieu
seulement dans le cas de la transition, au sein d'un seul r�eacteur, de l'utilisation du
combustible MOX vers celle du combustible MOXEUS.

3.3.2.4 �Etude de la bijectivit�e de la fonction BU max = f(mati�ere �ssile)

Le mod�ele de chargement du combustible, dans CLASS, repose sur l'hypoth�ese que
le param�etre P est une fonction monotone croissante de la teneur en mati�ere �ssile
dans le combustible. Dans le cas du REP MOXEUS, cela revient �a consid�erer que
l'ajout de mati�ere �ssile (plutonium et/ou 235U) dans le combustible neuf - et donc en
remplacement de noyaux d'238U - contribue toujours �a augmenter la dur�ee d'irradiation
totale et ainsi le burn-up maximal. Or l'espace isotopique MOXEUS est tr�es �etendu, et
les compositions du vecteur plutonium sont tr�es vari�ees.L'e�et de l'ajout de vecteurs
plutonium tr�es riches en 240Pu ou encore en242Pu sur l'�evolution du burn-up maximal
atteignable par une composition isotopique de combustibledoit être �etudi�e.

Consid�erons deux vecteurs isotopiques de mati�ere �ssile(plutonium + 235U), IV i

de masseM i et IV j de masseM j . Le premier vecteur isotopique IVi associ�e dans
un combustible neuf de masseM �a son vecteur isotopique compl�ementaire d'238U de
masseM � M i permet d'atteindre un burn-up maximal BUi . De son côt�e, le deuxi�eme
vecteur isotopique IVj �egalement associ�e dans un combustible neuf de masseM �a son
vecteur isotopique compl�ementaire d'238U de masseM � M j permet d'atteindre un
burn-up maximal BUj . A pr�esent, consid�erons la somme des deux pr�ec�edents vecteurs
isotopiques IVij = IV i +IV j . Ce vecteur isotopique somme associ�e dans un combustible
neuf de masseM �a son vecteur isotopique compl�ementaire d'238U de masseM � (M i +
M j ) permet, quant �a lui, d'atteindre un burn-up maximal BU ij .

�Etudier la monotonie de la fonction BUmax = f(mati�ere �ssile), revient �a comparer
la valeur de BUi �a celle de BUij . Si la di��erence BU ij � BUi est toujours positive,
l'ajout de la mati�ere �ssile IV j �a IV i contribue toujours �a augmenter la valeur de burn-
up maximal accessible. Si la di��erence BUij � BUi est parfois positive ou n�egative, la
fonction BUmax = f(mati�ere �ssile) n'est pas toujours monotone.

250 vecteurs isotopiques, IVi , compos�es de plutonium et235U ont �et�e constitu�es,
suivant un Latin HyperSquare Sampling (LHS) [66], dans l'espace isotopique du com-
bustible MOXEUS (cf tableau 2.6). Les proportions de chaque isotope du plutonium
dans le vecteur plutonium normalis�e (sauf le239Pu) sont tir�es al�eatoirement suivant
le LHS. La proportion de239Pu est ensuite ajust�ee a�n que la somme des proportions
soit �egale �a 1. Un dur�ee de d�ecroissance du241Pu en 241Am est tir�ee al�eatoirement.
La masse totale du vecteur plutonium est �egalement tir�ee al�eatoirement sur l'intervalle
[0, 8%] de la masse totale en noyaux lourdsM d'un REP. Cet intervalle est choisi de
mani�ere �a ce que l'addition de deux vecteurs plutonium ne d�epasse jamais, en masse, les
16% de plutonium dans le combustible neuf (limite de la banque de donn�ees MOXEUS
(tableau 2.6)). Cette masse permet d'exprimer le vecteur plutonium normalis�e en un
vecteur isotopique contenant le nombre r�eel de noyaux de chaque isotopes. Une masse
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d'235U, comprise entre 0 et 2.5% de la masse de noyaux lourds du combustible neuf,
est �egalement ajout�ee �a ce vecteur isotopique.

En r�ealit�e, cet ensemble d'IV i constitue �egalement l'ensemble d'IVj . Le choix a
�et�e fait de conserver ces mêmes vecteurs isotopiques a�nde pouvoir �eventuellement
observer le cas IVi = IV j .

En utilisant l'algorithme de CLASS permettant de calculer leburn-up maximal as-
soci�ee �a une composition isotopique de combustible neuf,chaque BUi associ�e �a un com-
bustible contenant l'IVi et son compl�ement d'238U est calcul�e. De même, l'algorithme
calcule chaque BUj associ�e �a un combustible contenant l'IVj et son compl�ement d'238U.
Finalement, ce sont les BUij associ�es �a chaque combustible contenant la combinaison
des deux vecteurs isotopiques pr�ec�edents, IVij , et son compl�ement d'238U qui sont cal-
cul�es. Au total, 250 x 250 combinaisons IVij sont possibles soient 62 500 combinaisons.
Pour chacun de ces calculs de burn-up maximal r�ealis�es �a partir de la pr�ediction du
PMC, un kseuil de 1.03 et un plan de chargement par tiers ont �et�e �x�es.

L'�etude de la fonction BUmax = f(mati�ere �ssile) consiste ensuite �a �evaluer la
di��erence BU ij � BUi pour toutes les combinaisons possibles IVij . Dans la suite, les
cas pour lesquels BUi = 0 ne sont pas pr�esent�es. En e�et, dans ce cas, BUij � BUi sera
toujours sup�erieur ou �egal �a z�ero. Ces �ev�enements pr�esentent peu d'int�erêt pour cette
�etude. De plus, ils peuvent entraver la lisibilit�e des �gures pr�esent�ees dans la suite. La
�gure 3.20 pr�esente la valeur de la di��erence BUij � BUi en fonction des valeurs de
BUj . Au total, 36000 �ev�enements sont donc consid�er�es.
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Figure 3.20 { Repr�esentation de la di��erence BUij � BUi en fonction de BUj pour
36000 combinaisons IVij .

Ce graphique met en �evidence la pr�esence de points correspondant �a une di��erence
BUij � BUi inf�erieure �a 0. Ces points sont repr�esent�es en orange. Dans certains cas,
l'ajout d'un vecteur isotopique IVj compos�e de plutonium et d'235U, et donc identi��e
comme de la mati�ere "�ssile", �a un vecteur de mati�ere �ssile IV i tend �a diminuer
le burn-up maximal du combustible total par rapport �a un combustible contenant
seulement comme mati�ere �ssile le vecteur IVi . Sur les 36000 combinaisons pr�esent�ees
ici, 1260 pr�esentent une di��erence BUij � BUi inf�erieure �a 0 soit environ 3.5%.
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Le graphique de la �gure3.20 montre que les cas BUij � BUi < 0 correspondent
toujours �a l'ajout d'un vecteur isotopique IV j dont le burn-up maximal dans un com-
bustible neuf, BUj , est nul pour un calcul de burn-up maximal avec unkseuil de 1.03.
Ces compositions de combustibles neufs pr�esentent donc des valeurs dek1 au d�ebut de
l'irradiation inf�erieures �a la valeur du kseuil . Apr�es v�eri�cation, ces k1 au d�ebut de l'irra-
diation sont même syst�ematiquement inf�erieures �a 1. Les compositions des IVj associ�es
�a ces �ev�enements sont illustr�ees sur la �gure 3.21. Les distributions des BUij � BUi y
sont repr�esent�ees en fonction de la teneur en plutonium (wPu ), de l'enrichissement en
X235 U dans le combustible neuf et des proportions de239Pu + 241Pu (X 239 Pu+ 241 Pu ) et de
240Pu + 242Pu (X 240 Pu+ 242 Pu ) dans le vecteur plutonium du vecteur isotopique IVj .

Figure 3.21 { Repr�esentation de la di��erence BUij � BUi en fonction de la teneur en
plutonium (wPu ), de l'enrichissement en X235 U dans le combustible neuf et des propor-
tions de 239Pu + 241Pu (X 239 Pu+ 241 Pu ) et de 240Pu + 242Pu (X 240 Pu+ 242 Pu ) dans le vecteur
plutonium du vecteur isotopique IVj .

Ces �ev�enements concernent plutôt des IVj caract�eris�e par un enrichissement X235 U

dans le combustible neuf faible. Du côt�e de la compositiondu vecteur plutonium
des IVj , le constat est encore plus net. Ces �ev�enements sont caract�eris�es par des
IV j ayant un vecteur plutonium dont la proportion, X239 Pu+ 241 Pu , des noyaux �ssiles
(239Pu + 241Pu) est faible (15 �a 40% du vecteur plutonium) alors que la proportion
X240 Pu+ 242 Pu de 242Pu + 240Pu est �elev�ee (45 �a 70% du plutonium). Le 240Pu est tr�es
fertile, contrairement au 242Pu qui est un noyau st�erile [9]. Ceci pourrait expliquer
ce ph�enom�ene de diminution du burn-up d'un combustible avec l'ajout de plutonium.
Cependant, une �etude plus approfondie de cet e�et devrait ^etre men�ee. Ceci est hors
du cadre de ce travail. Dans le cadre de ce travail, un contrôle syst�ematique de la
nature de la fonction BUmax = f(mati�ere �ssile) �a chaque it�eration de l'algorithme d e
construction du combustible a �et�e ajout�e au code CLASS.

3.3.3 Application au mod�ele d'irradiation

Dans CLASS, le calcul de l'�evolution isotopique du combustible sous irradiation
est r�ealis�e par le mod�ele d'irradiation. Ce mod�ele r�esout l'�equation de Bateman, dans
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laquelle sont inject�ees les valeurs des sections e�caces moyennes� r
i (t) pour chaque

isotopei du combustible, pour la r�eaction nucl�eairer . Chacune de ces sections e�caces
moyennes est calcul�ee par un pr�edicteur d�edi�e. Dans cette section, la construction et
le test de ces pr�edicteurs sont pr�esent�es.

3.3.3.1 Pr�ediction des sections e�caces

A l'heure actuelle, trois types de r�eactions nucl�eaires sont prises en compte dans
CLASS : la �ssion, la capture et les r�eactions (n,2n). De plus, seules les r�eactions
nucl�eaires caract�eris�ees par une section e�cace moyenne sup�erieure au seuil �x�e (10� 6

barns) sont prises en compte dans les simulations MURE constituant les banques de
donn�ees dans le cas de combustible U/Pu en REP (cf section2.3.3.2). Finalement,
700 r�eactions nucl�eaires sont trait�ees dans le mod�ele d'irradiation de CLASS. Chacune
d'entre elles est calcul�ee par un perceptron multicouche (PMC). Au total, 700 PMC
sont entrâ�n�es.

La �gure 3.22pr�esente une vue sch�ematique de l'architecture qui a �et�e retenue pour
ces PMC apr�es plusieurs essais successifs. Elle est constitu�ee d'une couche d'entr�ee com-
pos�ee de 10 neurones. Huit d'entre eux contiennent les proportions de chaque isotope
dans la composition initiale du combustible (X238 U �a X 241 Am ), auxquels s'ajoute le neu-
rone contenant le temps auquel est calcul�e la section e�cace moyenne� r

i (t) consid�er�ee,
ainsi que le neurone du biais. S'en suivent deux couches cach�ees compos�ees de 9 neu-
rones de calculs, en plus des neurones de biais. Finalement, la couche de sortie est

constitu�ee d'un neurone contenant l'estimation de la section e�cace moyenne ([� r
i (t)).

La forte variabilit�e des sections e�caces pour des valeursde teneur en plutonium
faibles (cf section3.3.1.1) a conduit �a la construction de trois jeux de PMC (3 x 700
PMC) entrâ�n�es sur les 3 banques de donn�ees : BD0� 16, BD0� 4 et BD4� 16.

Les 3 jeux de PMC sont entrâ�n�es sur les �evolutions des sections e�caces moyennes
issues des simulations MURE de la banque de donn�ees qui leur est associ�ee. La pr�ecision
de chacun des PMC est ensuite test�ee, suivant la m�ethode detest pr�esent�ee dans la
section3.3.1.2. Chaque jeu de PMC est test�e sur la portion de l'�echantillon correspon-
dant �a ses valeurs limites en teneur en plutonium dans le combustible : de 0 �a 4 % de
plutonium dans le combustible pour les PMC entrâ�n�es sur la BD0� 4, de 4 �a 16% pour
les PMC entrâ�n�es sur la BD4� 16 et la totalit�e de l'�echantillon pour les PMC entrâ�n�es
sur la BD0� 16.

Pour chaque jeu de PMC et chaque section e�cace moyenne� r
i (t), la distribution

des di��erences relatives entre la valeur de la section e�cace moyenne calcul�ee par
MURE et celle calcul�ee par le PMC,D� r

i (t) (�equation 3.10), est �etablie pour chaque
pas en temps de la simulation MURE. Les valeurs de moyenne et d'�ecart-type de
chacune de ces distributions sont ensuite calcul�ees.

Int�eressons nous, tout d'abord, �a la pr�ediction des sections e�caces moyennes dans
le cas de l'�echantillon de test correspondant au combustible MOXEUS. Les �gures3.23,
3.24 et 3.25 repr�esentent la valeur absolue de la moyenne en fonction del'�ecart-type
pour chaque distribution associ�ee �a chaque section e�cace moyenne, �a 0, 25, 50 et 75
GWj/t, pour les r�eactions de �ssion, capture et (n,2n). Seuls les r�esultats obtenus avec
les PMC entrâ�n�es sur la banque de donn�ees compl�ete, BD0� 16, sont repr�esent�es sur
ces �gures. Un jeu de couleur est �egalement utilis�e pour identi�er la pr�ecision des PMC
sur le calcul des sections e�caces moyennes des actinides d'int�erêts.

Consid�erons, tout d'abord les sections e�caces de �ssion et de capture neutronique.
Les deux �gures associ�ees (3.23 et 3.24) mettent �a nouveau en �evidence la di�cult�e
pour les PMC �a reconstruire les valeurs des param�etres neutroniques �a t = 0 du �a
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Figure 3.22 { Architecture du PMC utilis�e pour calculer chaque� r
i (t) associ�ee �a une

composition isotopique de combustible neuf.

l'e�et X�enon. Pour les autres pas en temps, les r�esultats sont comparables bien que la
pr�ecision semble se d�egrader entre 25 et 75 GWj/t. Des valeurs moyennes plus �elev�ees
sont notamment observ�ees �a 75 GWj/t. Dans le cas des sections e�caces de �ssion, la
�gure 3.23met en �evidence des valeurs d'�ecart-type, �a 75 GWj/t, qui peuvent atteindre
2%, pour les distributions desD� r

i (t) du 239Pu et du 241Pu, deux actinides jouant un
rôle pr�epond�erant dans au regard de la �ssion dans le combustible, et jusqu'�a 3% pour
d'autres actinides comme le236Np ou encore le241Cm. La �gure 3.24, quant �a elle, met
en �evidence des valeurs d'�ecart-types, �a 75 GWj/t, qui peuvent atteindre 6% pour les
sections e�caces moyennes de capture de certains noyaux, notamment pour l'242� Am.

L'int�erêt de l'utilisation des PMC entrâ�n�es sur des sous-espaces de la banque de
donn�ees compl�ete (BD4� 16 et BD0� 4) peut alors se justi�er. Dans le cas des sections
e�caces moyennes de �ssion, les �ecarts-types obtenus, �a 75 GWj/t, pour tous les acti-
nides trait�es sont inf�erieurs �a 2% pour les PMC entrâ�n�es sur les banques de donn�ees
BD4� 16 et BD0� 4. En ce qui concerne les sections e�caces moyennes de capture, les
�ecarts-types maximaux observ�es pour tous les noyaux, �a 75 GWj/t, ne d�epassent pas
les 3.5 % (4%) pour les PMC entrâ�n�es sur la BD4� 16 (BD0� 4).

Dans le tableau3.7, les valeurs de moyenne et d'�ecart-type des distributionsdes
D� r

i (t), obtenues avec les PMC entrâ�n�es sur les banques de donn�ees BD0� 4 et BD4� 16

sont compar�ees �a celles obtenues avec les PMC entrâ�n�essur la banque de donn�ees
BD0� 16. Les valeurs pr�esent�ees dans ce tableau concernent les sections e�caces moyennes
pr�epond�erantes dans le cas du combustible REP MOXEUS. Deux valeurs de burn-up
sont s�electionn�ees : 0 et 75 GWj/t. Le gain obtenu sur la pr�ediction des sections e�-
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3.3 Pr�edicteurs neutroniques d�edi�es au combustible MOXEUS pour les REP
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Figure 3.23 { Dispersion sur la reconstruction des sections e�caces moyennes (n,f)
par les PMC entrâ�n�es sur la BD0� 16 et test�es sur un �echantillon de test appartenant
�a l'espace isotopique du combustible MOXEUS, pour 4 valeurs de burn-up : 0, 25, 50
et 75 GWj/t.
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Figure 3.24 { Dispersion sur la reconstruction des sections e�caces moyennes (n,
 )
par les PMC entrâ�n�es sur la BD0� 16 et test�es sur un �echantillon de test appartenant
�a l'espace isotopique du combustible MOXEUS, pour 4 valeurs de burn-up : 0, 25, 50
et 75 GWj/t.

caces moyennes de �ssion du239Pu et du 241Pu, en utilisant les PMC entrâ�n�es sur les
deux sous-espaces de la banque de donn�ees est assez important.
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