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RESUME

Ce travail, présenté dans le cadre d’une maitrise en sciences appliquées, a pour but
de calculer la puissance résiduelle dégagée par un combustible de centrale nucléaire a
I’issue de son utilisation pour produire de 1’énergie dans une centrale thermique.

Cela concerne aussi bien les temps relatifs a la manipulation hors cceur du combus-

tible (trés court, court et moyen terme) que ceux de la période de stockage (long terme).

Pour aboutir & ce résultat, nous avons axé nos recherches sur la compréhension des
mécanismes aboutissant a la génération de la puissance résiduelle, mais aussi de ceux
pouvant avoir un impact notable sur son évaluation finale.

Nous avons ainsi développé des outils de calculs dans la version 3.05 du logiciel
DRAGON, puis validé ses outils et comparé nos résultats avec différents cas de référence.

Nous avons également utilisé ces résultats pour comprendre le r6le des différents
acteurs affectant cette puissance résiduelle, et illustrer les choix fait par I’industrie élec-

tronucléaire dans la gestion des éléments de combustibles usés.

Ce travail est une présentation, utilisation et illustration des concepts de puissance
résiduelle dans le combustible irradi€ sortie d’un réacteur nucléaire. Et, bien que les
calculs finaux aient été effectués pour les réacteurs de types CANDU, ses conclusions

finales sont parfaitement transposables & d’autres technologies, car d’ordre conceptuel.
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ABSTRACT

This work, toward a Master’s in Applied Sciences, aims at calculating the residual
power produced by waste fuel from a nuclear power station.
It also deals with the handing of the fuel out of core (very short, short and middle

term) as well as for the period of permanent disposal (long term).

In order to reach this goal, we centred our research on the understanding of the me-
chanisms of short-term residual power generation, and also the mechanisms that could
have a significant impact on the ultimate state of the fuel.

We also developed calculation tools for use in version 3.05 of the DRAGON software,
validated these tools and compared our results with various reference cases.

We also used these results to understand the role of the various factors contributing
to this residual power, and to illustrate the choses made by the nuclear industry for the

management of used fuel elements.

This work is a presentation, and an illustration of the concept of residual power in the
irradiated fuel taken out of a nuclear reactor. Although the final calculations are made
for CANDU type reactors, most of the conclusions are universally valid and are perfectly

transposable to other technologies.
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LISTE DES NOTATIONS ET DES SYMBOLES

— Liste des sigles utilisés dans le présent rapport :

ACR-700 : Advance CANDU Reactor

CANDU-6 : CANadian Deuterium-Uranium

EPM : Ecole Polytechnique de Montréal
IGN : Institut de Génie Nucléaire
keg : coefficient de multiplication effectif

— Notation isotopique :
Nous avons utilisé la notation habituelle pour les différents isotopes cité dans notre
rapport, 4 savoir : 2X ou ”X” est le symbole de I'isotope, ”A” son nombre de
masse et ”Z” son nombre de charge. Afin d’alléger certaine formule, nous n’avons
pas toujours spécifié le nombre de charge (propriété intrinsecte de 1’élément)

— Symboles mathématique utilisé :

4X . . . , . ..
0" : Section efficace microscopique d’absortion de I’istope 4X

A
of X . Section efficace microscopique de fission de Iistope 4.X
Y :Section efficace macroscopique de fission. En fait

cette valeur est une forme condensé de X;(E,t) =

F(1\F
ZF:isotopesfissiles N (t)af (E)
A
Yy * . Rendement de fission aboutissant & I’isotope £X.

AZX : constante de désintégration de I’isotope 4.X.



INTRODUCTION

Produire de 1’énergie a partir de combustible nucléaire génere une quantité non négli-
geable de déchets de haute activité. Cette notion de déchets radioactifs est souvent reliée

a celle de leur stockage, et aux problématiques qui y sont rattachées.

L'Institut de Génie Nucléaire (IGN) de I'Ecole Polytechnique de Montréal (EPM)
développe depuis plusieurs années le couple de logiciels DONJON-DRAGON pour effec-
tuer des calculs simulant le comportement d’un coeur de réacteur nucléaire et 1’évolution
de son combustible lors de 1’exploitation.[ Varin et al., 2002, Hebert et al., 1994b] Bien
que ces logiciels aient la capacité de calculer I’évolution du combustible au repos!, cette

possibilité n’a jamais été exploitée, ni surtout validée.

Le but initial de ce projet était donc d’utiliser ces outils pour simuler 1’évolution
de combustible irradié sur le long terme? aprés sa sortie du coeur. Mais nous désirions
aussi développer, tester et valider un module de calcul permettant d’évaluer la puissance
résiduelle d’un tel combustible sur de longues périodes de temps, ceci afin de permettre

la simulation de son comportement dans différentes situations de stockage.

Pour atteindre ces objectifs, nous avons utilisé les données isotopiques et les concen-
trations en sortie de coeur issues de calculs de cellule. Plusieurs questionnements sont
alors apparues :

¢ Incertitude quant aux concentrations isotopiques issues d’un unique calcul de DRA-

GON, la ou le coeur entier contient un diversité importante de cellules aux condi-
tions de fonctionnement toutes différentes.

¢ Limite de la bibliotheque isotopique utilisée, simplifiée pour ne suivre, en coeur,

que les isotopes 2 I’influence neutronique importante.

e Difficultés liées a la validation de notre modele de simulation.

!Comprendre, sans flux neutronique
2Jusqu’a 100000 ans.



Dans ce rapport, nous nous attacherons a présenter les différents chemins ayant conduit

a la résolution de ces problemes.

Nous nous sommes intéress€, a la fois, & la production d’énergie hors coeur d’une
grappe de combustible, mais aussi a ’influence que pouvait avoir sur cette production
I’historique de combustion en coeur. La premiére étape fut donc consacrée a la simu-
lation d’évolution isotopique de grappes sous différentes puissances en coeur et a leurs
évolutions hors coeur. En parallele de cette étude, nous avons programmé les modules
EQV? et EDC?* pour DRAGON, pour nous permettre d’évaluer la puissance résiduelle. Les
résultats nous ont conduits a réorienter notre recherche sur I’étude de la bibliothéque
isotopique de DRAGON car celle-ci ne semblait pas adaptée aux calculs de puissance

résiduelle.

Nous avons donc di ensuite rectifier et completer des données de bibliothéques uti-

lisées par DRAGON, avant de pouvoir appliquer notre travail a des cas concrets.

Nos études concernent essentiellement les réacteurs CANDU-6°, Ce sont des réacteurs
de type Pressure Heavy-Water Reactor (PHWR), c’est-a-dire qu’ils sont modérés et re-
froidis a I’eau lourde. Contrairement aux Réacteur a Eau Préssurisée (REP), il y a une
séparation physique entre caloporteur et modérateur du fait de 1a construction en tubes
de forces choisie pour permettre un rechargement en marche du réacteur. Nous avons
également fait quelques simulations concernant la version évoluée du réacteur CANDU-

6, a savoir I’ Advance CANDU Reactor (ACR-700).

Dans une premiére partie de ce rapport nous aborderons les principaux concepts phy-
siques et mathématiques qui nous ont servi 8 comprendre et 2 modéliser les phénoménes
étudiés. Ensuite nous présenterons les modules EDC et EQV ainsi que leurs premiers tests
de validation. Puis nous étudierons en détail les conditions expérimentales et leurs im-

pacts sur les résultats de nos calculs, notamment 1’influence du flux neutronique sur les

3Evaluation of Q-Values
4Energy Decay Calculation
ScANadian Deuterium-Uranium



concentrations isotopiques et la puissance résiduelle. Enfin viendront la recherche des
isotopes contribuant & la puissance résiduelle et la description de leur implantation dans
le logiciel DRAGON. Toutes ces étapes permettront de présenter en détail 1’ensemble des
notions requise dans le dernier chapitre ou nous étudirons la puissance résiduelle d’un

combustible issu d’un réacteur CANDU-6, et tous les mécanismes associés.



CHAPITRE 1

CONCEPTS

Dans un premier temps, nous alons chercher a définir les notions utiles a la compren-
hension de notre domaine d’étude. Vous retrouverez donc ici, apreés une rapide introduc-
tion a la radioactivité, les modélisations mathématiques des phénoménes observés dans

le temps, dans un matériau nucléaire.

1.1 La décroissance radioactive

1.1.1 Définition

La notion de radioactivité a été mis a jour a la fin du XX siécle par les ef-
forts conjoints de Henri Becquerel et de Pierre et Marie Curie, cette découverte leur
a d’ailleurs valu le prix Nobel de physique en 1903'. La radioactivité est cette particula-
rité des noyaux, dits radioactifs, de chercher a atteindre leur niveau d’énergie minimum
(la stabilité) par émission de particules ou entités physiques tels que des électrons, et des

rayonnements.

11 existe différents types de radioactivités :

¢ La radioactivité -y, premiere découverte avec les rayons X (en 1895, par Wilhelm
Conrad Rontgen, bien qu’alors on ne soupgonnait pas la radioactivité en elle-
méme) et nommée en premier lien phosphorescence?. Cette découverte est inti-

mement liée au progres, peu de temps avant, de la photographie, puisque Henry

Le prix nobel fut alors attribué pour la découverte de la radioactivité, I’isolement du radium et du
polonium. Marie Curie obtint un second prix Nobel, en chimie, pour des travaux ultérieurs sur ces mémes
éléments.

2 La fluorescence est un autre phénomeéne, qui concerne le nuage électronique et non le noyau et
nécessite une excitation préalable de I’atome



Becquerel utilisa ce support pour démontrer la présence de rayonnements invisibles
a I’oeil nu et non induits par une excitation externe.

La radioactivité -y concerne les atomes passant d’un état excité a un état fonda-
mental. Elle fait généralement suite 2 une autre forme de radioactivité qui a juste-
ment laissé le noyau dans un état excité. La transition isomérique fonctionne sur le
méme principe, mais met en jeu des demie-vies bien plus longues car 1’état excité
de I’atome est métastable (on parle alors d’un isomére).[Bonche, 2002]

e Laradioactivité o correspond & 1’émission d’un atome d’hélium ionisé. En effet cet
atome, appelé aussi particule a, est dit doublement magique car il comprend 2 neu-
trons et 2 protons, il est extrémement stable®.[Magill et Galy, 2005b] La découverte
de ces particules fut décisive : Rutherford les utilisa pour bombarder une feuille
d’or et démontrer ainsi 1’existence du noyau dans la structure atomique.

e la radioactivité § correspond a 1’émission d’un électron (e~) par désintégration
d’un neutron du noyau en proton (on parle alors de réactivité 57), ou d’un positron
(e*) par la réaction inverse*. Dans notre étude, c’est la forme de radioactivité la
plus fréquente puisqu’elle concerne souvent les produits de fission, mais la capture
électronique est également possible’.

e Il existe de nombreuses autres formes de radioactivité plus exotiques : émission
d’un neutron, d’un proton, ou d’atomes ionisés plus lourds (3*C ou 2jNe par
exemple), mais en raison de leurs fréquences statistiques moins élevées, nous n’a-
vons pas étudiés ni dosés leurs effets ici.

Ainsi la chimie a-t-elle été révolutionnée, 1a notion de noyau (confirmée définitivement

par Rutherford en 1911) s’est imposée, et les scientifiques du monde entier ont réalisés

que la stabilité atomique n’était qu’un cas particulier.

3L’ extréme stabilité de I'hélium se visualise bien sur le classique graphique d’énergie de liaison
moyenne par nucléon (figure 1.3). On y rencontre en effet un pic d’énergie au niveau de ’hélium 4.

“4Le neutron étant plus lourd que le proton, la réaction 3~ est la seule possible 2 I'état libre (demie-vie
de 11,5 minutes), elle aboutie alors & la création d’un atome d’hydrogene.

SLa capture électronique correspond, en simplifiant, & une décroissance 5+, ol un électron d’une
basse couche électronique frolant de trop prés le noyau, se fait happer et permet, par I’apport d’énergie
qu’il symbolise, la transformation d’un proton du noyau en neutron . Il n’y a pas d’émission de positron,
car, conceptuellement, celui-ci s’est annihilé au contact de I’électron. Par contre, il y a émission d’un
neutrino et, éventuellement, d’un photon pour évacuer I’énergie résiduelle.



Plus tard, la découverte du neutron et la notion de radioactivité artificielle® ouvrirent
le champ 2 la découverte de milliers d’isotopes, et de nouveaux éléments.

[Magill et Galy, 2005b]

Dans ce rapport, nous allons essentiellement nous interesser a cette radiactivité arti-
ficielle, nous allons parcourir la table de ces milliers d’éléments et tenter de doser cette

instabilité atomique.

1.1.2 Application au projet

C’est dans les réacteurs nucléaires que I’homme produit, avjourd’hui, de grandes

quantités d’isotopes radioactifs trés variés.

Les réacteurs civils, permettant la production d’électricité par échauffement d’un
fluide caloporteur comme de simples machines & vapeur, produisent essentiellement 3
types d’isotopes radioactifs :

¢ Les noyaux lourds créés par absorption neutronique dans 1’'uranium suivit par di-
verses décroissances.

e Les produits de fission issus, comme leur nom I’indique, de la fission de I’uranium
ou du plutonium . II s’agit d’isotope ayant principalement des nombres de masse
autour de 100 ou 140, mais la probabilité d’obtenir I’'un ou I’autre des nucléides
est spécifique a 1’atome fissionné. C’est une des données nucléaires de 1’élément,
et I’on parle en général d’un rendement de fission (ou Yield en anglais)

La fission d’un atome d’uranium 235 par exemple peut aboutir 2 la création d’un

6 On parle de radioactivité artificielle lorsqu’entrent en jeu des isotopes qui n’existent pas ou plus (en
raison de leur demie-vie trop courte) dans la nature. Sa découverte est due a Frédéric et Iréne Joliot-Curie
qui, en 1933, bombardérent au moyen de particules « des atomes d’aluminium 27, ce qui donna :

VAl+ha O 0P 0 I Bgi et 1y
Ainsi, alors qu’ils s’attendaient 2 obtenir du phosphore 31, stable, ils virent perler sur leur plaque d’alumi-

nium un liquide qui faisait crépiter le compteur Geiger : du phosphore 30 (demie-vie de 2 minutes 29,88
secondes).



atome de krypton 89 (probabilité d’environ 3,43%) et d’un autre de barium 144
(avec une probabilité de 3,97%) en donnant la réaction décrite par 1’équation sui-
vante.

fission

89
25U +in —,5 Kr +i82 Ba+ 3(jn) (1.1

Il est intéressant de remarquer que la probabilité que la réaction de fission n’est pas
le produit des rendements de fissions des atomes concernés, car les événements ne

sont pas indépendants.

ssion A
BX o DL X 14 X 4 3(0n) (1.2)
Probafision 1y 7 Yield;zagX.Yield/ng,X (1.3)
2 3

En fait, il existe une multitude de combinaisons isotopique d’atomes fils issus
d’une réaction de fission, mais la création d’un isotope §§X dépend directement
des nucléons restant aprés le partage de 1’isotopes pére éllX et I'utilisation d’une
partie de ces nucléons pour reconstituer g‘;X .

e Les produits d’activation du réacteur. Par exemple, dans un réacteur CANDU on re-
trouve notamment I’eau tritiée, née de I’absorption d’un neutron par une molécule
d’eau lourde tel que présenté a 1’équation ci dessous ou 7" est un atome de tritium
(3H ) et D un de deutérium GH ).

Dy0 +yn — DTO (1.4)

Mais les matériaux activé par le bombardement neutronique entrent également dans

cette catégorie, tel que le zirconium , le dioxygene. ..
Le troisiéme type de matériaux radioactif est essentiellement génant en terme de ra-
dioprotection (I’eau triti€e, présentée ici en exemple, passe tres facilement dans le corps),

mais ce sont les deux premiers types qui nous intéressent dans cet étude.

Lorsqu’un atome décroit par 1’un des modes cités précédemment (sous-chapitre 1.1.1),



son énergie totale’ diminue. Cependant, 1’énergie globale de la réaction est conservée.
Ce qui signifie que les entités physiques émises (particules, rayonnement, neutrino) em-
portent avec elles une énergie de masse qui leur est propre et une énergie cinétique qui est
une caractéristique de 1’isotope ayant décru. Cette énergie cinétique est ensuite déposée
par collision dans le milieu environnant, c’est-a-dire sous forme d’excitation moléculaire

donc de chaleur.

Notre modele mathématique, décrit par la suite, se base sur ces notions d’énergies
cinétiques particulieres a chaque isotope et de transformation de cette méme énergie

cinétique en chaleur par agitation moléculaire.

1.2 Modéle mathématique de décroissance radioactive

1.2.1 Loi de désintégration générale

« La loi de désintégration radioactive est une loi universelle qui s’ap-
plique a tous les modes de désintégration et qui stipule que la probabilité
de désintégration d’un noyau par unité de temps est proportionnelle a la

concentration de ce noyau. » [Marleau, 2004a]

Cette définition se traduit mathématiquement par I’équation différentielle 1.5 (ou sa
forme temporelle 1.6), out A est la constante de désintégration et s’exprime en M;Laﬂm
et Na(to) est la concentration initiale de I’isotope A. C’est ainsi que la notion de ra-

dioactivité devient synonyme de celle de décroissance radioactive : dans le temps, les

"Ce que nous appelons ici énergie totale de I’atome est la somme de son énergie cinétique et de son
énergie de masse.



isotopes radioactifs tendent a disparaitre et a s’ approcher de la stabilité.

d]\;“t(t) — _ANA(D) (15)
Na(t) = Na(tg)e At-to) (1.6)

11 convient ici de définir la notion de demi-vie et le lien qu’elle entretient avec la

constante de désintégration :

« La demie-vie est le temps requis pour que la concentration d’un noyau
atteigne la moitié de sa valeur initiale, il est noté t% . On parle aussi quel-

quefois de période radioactive »

A partir de I’équation 1.6, nous avons :

N(ty) = Noe 5 (1.7)
_ In(2)
ty=—— (1.8)

La demie-vie est définie hors flux neutronique et hors d’une chaine de filiation, c’est
une propriété intrinseque a chaque nucléide. Mais dans un coeur de réacteur, on peut €tre
amené a définir 1a notion de « demie-vie équivalente » qui prend également en compte
les disparitions causées par absorption neutronique. Cette derni¢re s’applique notam-
ment aux nucléides ayant une interaction neutronique forte comme par exemple 1’iode
135.[Marleau, 2004a]

Par extension, on peut calculer le temps requis & une concentration pour atteindre un
certain ratio % de la concentration initiale, nous noterons cette valeur taet la calculons

en généralisant 1’équation 1.8 :

ln(-ﬁi)

t% = > (1.9
D’ou y (B)
é _ In 2

t% = n(2) (1.10)
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En applicant ces formules, nous pouvons déduire quelques principes généraux 2 la
décroissance radioactive, totalements indépendants de la constante de désintégration
considérée et donc de I’isotope étudié :

e Il restera 60% de la concentration initiale apres 0, 74 fois la demie-vie.

e Ii faudra environ 6, 6 périodes pour qu’il ne reste que 1% de la concentration ini-

tiale.

o On estime que la presque totalité des représentants (90%) d’un isotope donné au-

ront disparu aprés une durée de 3 fois la demie vie.

1.2.2 Equation de champs des noyaux

Le modele mathématique présenté a 1’équation 1.5 est un modele simplifié. Il ne
prend en compte que la destruction de I’isotope A par décroissance et non sa possible
création par un parent (. On parle d’isotope fils lorsque cet isotope est engendré par la

désintégration d’un autre isotope, alors qualifié de pere®).

I’équation de champ d’un noyau est en fait une généralisation de 1’équation de dé-
croissance 1.5 ou I’on écrit deux types de termes :

¢ Ceux de création (précédés d’un signe positif)

e Ceux de destruction (précédés d’un signe négatif)

Ainsi nous aurions :

dN. A (t) Termes de Termes de

L) [5° (aesivction) | + [ (criion) | (a1

Les familles isotopiques font intervenir des chaines compleétes de filiations complexes
possédant parfois de nombreux branchements. Il convient alors d’écrire chacun des che-
mins de I’isotope de départ vers I’isotope final pour en calculer ses concentrations a des

temps d’évolution différents.

8Les anglais utilisent la méme notion de filiation, mais au féminin.



11

Prenons 1’exemple, simple, d’une chaine liant trois isotopes. Deux d’entre eux (1 et
2) étant des produits de fission radioactifs : créés par la fission d’atomes plus lourds
selon un certain ratio Y; ou Y, et détruit uniquement par désintégration radioactive
selon leurs constantes A; et ;. Le second isotopes est ainsi produit, a la fois par la
désintégration radioactive du premier, et directement depuis 1a fission. Le troisieéme iso-
tope quant a lui, est leur fils stable : il n’est produit que par la désintégration successive
des deux premiers. La figure 1.1 présente schématiquement cette famille en utilisant les
méthodes de classification des tables de nucléides classiques telles que celles de GE-
NERAL ELECTRIC.[Baum et al., 2003] Dans ces tables, le diagramme a pour abscisse le
nombre de neutrons et pour ordonnée celui des protons.[Magill et Galy, 2005b] Lorsque
I’on remonte d’une case selon une droite de coefficient directeur ”-1” (vers le haut et la

gauche) on effectue une décroissance §— par exemple.

FIGURE 1.1 Schéma de chaine de désintégration

Les formes différentielles des équations de désintégration sont proposées a I’équation

1.12 pour I’isotope 1 et 1.13 pour I’isotope 2.[Marleau, 2004a]

d(J\;xt(t)) - CMNi(t) + VS (1.12)
___d(]\;t(t)) = —XeNo(t) + MM () + Y/ =@ (1.13)

Pour aboutir a ces équations, nous avons fait plusieurs approximations :
e Le coefficient =/ ( E) rassemble en fait toutes les sections efficaces macroscopiques
telles que : =/ (E, t) = Z Ne(t)ol(E)°.

F=isotopes fissiles

*0Ou a{, est la section efficace microscopique de fission de I’isotope F.



12

e Le produit £/ est en fait la simplification de [;° %/ (E)®(E,t)dE rendu pos-
sible par I’hypothése d’un flux de neutrons (®(F, t)) constant en fonction du temps
et monocinétique. Les mémes hypotheses sont également considérées pour les

concentrations des isotopes fissiles (quasiment constantes en fonction du temps).

1.2.3 Equation de Bateman

La forme temporelle généralisée des équations d’évolutions a ét€ démontrée par ré-

currence par le mathématicien H.BATEMAN en 1910.[Magill et Galy, 2005a]

1.2.3.1 Embranchement radioactif

Pour cela, nous devons définir le concept d’embranchement dans une chaine de désin-
tégration radioactive. 11 faut savoir que certains isotopes peuvent décroitre de différentes
maniéres, et donc leurs isotopes fils et les énergies libérées lors de chaque décroissance
sont inégales. La création des isotopes fils est fixée par la loi des grands nombres et
est donc une probabilité ramenée en pourcentage. Par exemple, I’europium 152 peut
décroitre a 72, 1% en gadolimium 152 par capture électronique, ou 2 27, 9% en samarium

152 par décroissance 5—.

Considérons un nucléide qui, comme dans le cas de I'{32Eu , posséde 2 modes de

décroissances gouvernées par des constantes de désintégrations A; et A, respectivement

vers ses 2 fils, nous aurions :

dNg

i —Ao—1No(t) = Ag—2No(t) (1.14)
= —(Aoo1 + Aom2)No(t) (1.15)
No(t) = Noe~(Po—1+lo-2)t (1.16)

C’est donc la somme des constantes de désintégration partielles (noté A\, par exemple,
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lorsqu’elles concernent la transition de I’isotope 0, vers I’isqtope 1) qui constitue la

constante de décroissance totale, notée )y, de I’isotope.

On définit alors le rapport de branchement comme la division de chacune de ces
valeurs )\; par la valeur globale de décroissance Aq. Il est parfois exprimé en pourcentage,

comme dans notre exemple, et noté BR.

)‘0—>1

BR; =
1 o

1.17)

Nous retrouvons ainsi trés facilement les demie-vies liées & chaque mode de décrois-
sance évoqué précédement dans le cas de 1’europium 152 :

e Le branchement vers le gadolimium 152 se produit avec un ratio de 72,1% :

721
N EGa = Toop MEE (1.18)
=1,68891.107% secondes ™! (1.19)

e Le branchement vers le samarium 152 se produit avec un ratio de 27,9% :

279
)\%ngu,éSZSm = ’m )‘%ngu (] 20)
= 6,53545.1071° secondes ™! (1.21)

La somme des deux constantes de désintégrations vaut alors 2, 34245.10~% secondes™!

, qui est la valeur habituellement admise pour I’europium 152.

1.2.3.2 Forme développée

L’équation 1.6 est indépendante du type de désintégration. Elle n’est caractérisée que

par la notion de constante de désintégration étendue aux rapports de branchements.

Ainsi une formule simple est-elle utilisable pour calculer les concentrations des dif-

férents éléments d’une chalne de décroissance radioactive. L’équation 1.22 est écrite en
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utilisant les conventions présentées plus haut. La valeur .5; correspond a une source de
production de I’isotope i, il peut s’agir de fission d’un atome plus lourd, ou de production
par décroissance depuis un autre mode ; bien que, dans ce dernier cas, une méthode plus

simple de calcul existe, nous la présenterons ci-apres.

n n—1 n Ni(O)e—Ajt 4 i(]. _ e)‘ft)
N =3 T =51 | D B (1.22)
SRS S I | CYSPY
i pi ]

Cette équation est trés générale, elle se simplifie notamment en ignorant les termes
de sources, mais il faut alors passer par une astuce mathématique pour 'utiliser avec
des chaines de décroissances radioactives, notamment lorsqu’il y a convergence, c’est &
dire un isotope fils produit depuis plusieurs peres par différentes voies de décroissances

radioactives

11 suffit de décomposer le schéma de décroissance en autant de chaines simples, sans
ramifications, qu’il y a de possibilités de cheminements pour aller de I’isotope de départ
de la famille a ’isotope final, stable. Puis on applique la formule 1.23 pour évaluer les
concentrations de I’isotope ¢ a 'isotope n sur chaque chaine, avant de ré-aditionner les
concentrations obtenues en prenant garde a ne pas additionner deux fois les concentra-

tions issues de différentes chaines, mais en fait équivalentes.

n—1 n .
N; (0 ek
Nty =M= D —,;—()——— (1.23)
S | (Y
p=t

pJ
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1.2.3.3 Exemple

Nous pouvons présenter maintenant un exemple. Prenons une mole d’atomes qui
peuvent décroitre selon le schéma 1.2. Sur le schéma, un lien fleché de 2 cases vers
la gauche et 2 vers le bas représente une décroissance «.. Alors qu’un lien d’une (1) case
vers la droite et d’une (1) autre vers le bas indique une décroissance 5—, un lien dans le

sens opposé représente une capture électronique ou une décroissance 5+.

FIGURE 1.2 Exemple d’une famille de décroissance
2

10

La figure 1.2 permet de visualiser les différents chemins pour aboutir de 1’isotope
numéro 1 a I’isotope numéro 10. Pour calculer les équations d’évolution de chacun des
isotopes, nous avons dii séparer les différentes chaines possibles. 11 en existe 4 que nous
présentons 2 la table 1.1. Cette méthode permet d’utiliser la seconde équation de Bate-

man (1.23) facilement sur chacune des chaines.

Dans toutes nos équations, les constantes de désintégrations totales considérées sont
notées \; pour les isotopes i, et A\;_,; lorsqu’il s’agit de constante de désintégration par-
tielle. Les isotopes, eux, sont nommés par leur numéro X;, éventuellement leur nombre
de masse A et celui de charge Z sont spécifiés autour du symbole selon la méthode

classique de notation isotopique (i.e : 4X;).

A partir des différentes chaines, il a été trés facile de réécrire les équations de Bateman
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TABLEAU 1.1 Décomposition de la famille exemple.
A Ass Ao
,gXl 1—8 A 4X8 8-—9 A 8X 9—10 A 12X10

A A2 Mo A_. A9
AXl ;2 +1X2 24A4X4 46A8X6 69A8X9 910A12X10

A1 )\_ﬂ, AH )\‘4 )\_>
AX1 153 X3 3 A 4X5 57 A 8X7 79 A 8Xg 910 A 12X10
«

A
Z~
)\_; Az /\_. )\_> )\_.
AXl 1 ,2 X 35A4){5 58A4X8 89A8X9910A12X10

et ainsi de trouver les concentrations des isotopes, selon les chaines considérées. Par
exemple, nous présentons, des équations 1.24 a 1.27, la forme développée de 1’équation
1.23 des trois premiers représentants de la chaine intégrant les isotopes 1, 8, 9, 10, c’est

A dire la premiére des 4 chaines présentées 2 la table 1.1,

Ni(t) = Ny(0)e™! (1.24)
e—)\lt e—)\st
Ns(t) = N1(0)hi—s { ph /\S] (1.25)
No(t) = N1 (0)Ar_s) e e 1.26
£ = Lshe .
o(?) 1Ohi-shs g[(As—)\l)()\s*)\l) " (A1 = Ag)(Ag — Ag) (126)
~Agt
127
=00 - w] (127

11 est intéressant de remarquer que 1’application de la formule de Bateman se base
essentiellement sur le rang, dans la chaine de désintégration, d’un isotope donné et non

sur sa numérotation choisie, finalement, par 'utilisateur.

Ainsi I'isotope 8 est-il crée directement depuis I'isotope 1, il est alors second sur
la chaine partielle de filiation et son équation de concentration développée est celle
présentée a I’équation 1.25. Mais si 1’on suit le chainage passant par I’isotopes 5 (voir

figure 1.2), il est alors quatrieme et son équation est plus complexe. La derniere étape

19En raison de la récurrence et de I’inutile complexité de la forme développée de ces équations, nous
n’avons pas présenté ici I’équation du quatrieme chainon : I’isotope 10.
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est donc celle de I’assemblage.

Ainsi I’équation 1.28 présente la forme temporelle de 1’équation d’évolution de I’iso-
A-4 . 4% . A PP .

tope 7_5Xg dont nous parlions précédemment qui peut &tre créé, a la fois par une

décroissance a directe depuis I'isotope 4.X; ou via une sous-chaine de décroissance

passant par 5_, X3 et 573 Xs.

e—)\lt e—)\gt
N; = Ny (0)A- N 3A355A5,
s(t) 1(0)A1s N + N — + N1(0)A1-3A3-5 A58
e—)\lt e—)\gt
+ (1.28)
(A3 = A)(As = A)(As — A1) (A = A3)(As = A3)(As — As)
e—)\5t e—,\st

- (A1 = As)(As — A5)(As — As) " (A1 = A8)(As — As) (A5 — Ag)

Grice a cette méthode, et si nous connaissons les enchainements aboutissant & un
isotope ¢ donnée depuis un isotopes de départ 1, nous pouvons relativement facilement!!
évaluer la concentration de cet isotope en fonction de la concentration initiale de celui

d’origine (N;(0)) et du temps écoulé.

1.3 Calcul de la puissance résiduelle

1.3.1 Energie de décroissance

Lors d’une décroissance radioactive, la régle de conservation de I’énergie totale doit
étre vérifiée. Or I’énergie de masse de I’isotope fils est inférieure a celle de I’isotope pére
additionné de celle de I'entité physique émise (€lectron, gamma...). Cette différence
d’énergie est en fait réparti entre 1’énergie cinétique des différents termes de 1’équation

de décroissance et leurs énergies de masses.

I Car les équations deviennent vite trés lourdes & manipuler. . .
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Nous regrouperons ces différentes sources d’énergie sur le terme énergie de décrois-
sance. Cette énergie dépend du noyau pere, du noyau fils et du type de décroissance.

Prenons par exemple une décroissance « telle que décrite & I’équation suivante :

AX — 47y +ia (1.29)

Il convient ici de faire une parenthése concernant la masse des noyaux atomiques.
Nous savons que I’énergie de masse de chacun des isotopes intervenant dans la réaction
est inférieure a la somme de 1’énergie des nucléons le constituant, car il y a contribu-
tion d’un terme d’énergie de liaison de valeur négative (symbolisant ainsi le coté lié
des nucléons). La masse d’un atome est toujours inférieure a la somme des masses
des nucléons qui le compose si ceux-ci €taient considérés a I’état libre. Ceci est dii a
I’énergie de liaison des nucléons qui peut €tre considéré comme une énergie de masse
négative. Cette énergie de liaison dépend de I’isotope considéré, a cause notamment des
différents arrangemments nucléaire similaire au notion de couche électronique utilisé
pour le modele du nuage du méme nom. La notion de défaut de masse et directement
liée a celle de défaut d’énergie par 1’équation d’Einstein, ainsi avons nous présenté ici
a la figure 1.3 I’énergie de liaison en guise de présentation du défaut de masse. Nous

remarquons que la valeur de cette contribution est différente pour tous les isotopes.

Ainsi la masse des atomes n’est-elle pas une fonction directe et simple du nombre et
type de nucléides qu’ils contiennent. Mais cette variation d’énergie de liaison est primor-
diale pour comprendre I'intérét qui réside dans la fission de noyaux lourds : en cassant
des noyaux on parvient a lier plus fortement les nucléons de noyaux fils entre eux et ainsi
permetre le relaichement de 1’énergie précédemment utilisée pour maintenir la stabilité

nucléaire puisqu’elle est désormais inutile.

La majeure partie de cette énergie peut étre évaluée en calculant la différence qui
existe entre la masse obtenue en sommant celles des noyaux fils et celles des neutrons

émis par la réaction, par rapport a celle du noyau de départ additionnée du neutron inci-
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FIGURE 1.3 Energie de liaison par nucléon

10 T T T T

Defaut de masse par noyau (amu)
»
i

2 L . . L
0 50 100 150 200 250

dent. Par équivalence entre masse et énergie, nous pouvons traduire cette différence de

masse en une valeur d’énergie libérée par la réaction.

De la méme maniére, lorsque nous nous intéressons a une décroissance radioactive,
nous observons le déplacement d’un équilibre atomique vers un point plus stable de la
table des nucléides. Ce déplacement permet lui aussi un relichement d’énergie. Suivant
le type de décroissance, ce relachement se calcule de différentes maniéres.

[Magill et Galy, 2005¢]

1.3.1.1 Energie de décroissance o

Le bilan énergétique de 1’équation 1.29 est présenté ci-dessous (1.32), pour obtenir

cette équation, nous avons simplement utilisé I’équation d’Einstein d’équivalence masse-
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énergie : E = mc®.

Cg“ = M(4P) — [M([523D)*7) + m(3a)] (1.30)
— [M(523D) + 2me + m(30)] (1.31)
=M (g‘P) — M(323D) — M(3He) (1.32)

Prenons un exemple pour illustrer ce propos : soit la décroissance radioactive depuis
I’uranium 238 vers le thorium 234. En exprimant les masses en unité de masse atomique,
unité équivalente a 1 douzieme de la masse du carbone 12, nous obtenons I’équation
suivante. Il faut noter que I’alter-ego de la masse atomique, le Mel (méga-€lectron-
vol)!? est une véritable unité d’énergie, il est directement relié a la masse par 1’équation
d’Einstein et la constante de vitesse de la lumiére. Le passage vers les MeV dans notre

équation se fait donc simplement en multipliant la valeur de masse par 931,49404380).

e - ME) - METH) - M(EHe) (133
— (238,050788) — (234, 043601) — (4, 002603) (134)
— 0, 0045844 (1.35)

Ainsi pouvons nous convertir cette valeur en énergie :

Erowl o = 4,26997 MeV (1.36)

Cette énergie est ensuite répartie entre la particule « et le noyau fils. Selon I’équation

2Un M€V, ou Mega électron volt, correspond 2 1,6021917.10~13 (joules)



21

de conservation de la quantité¢ de mouvement et de 1’énergie :

M(523D)
Ea = Etotala A4 1 (137)
M(472D) + M({He)
M(iHe)
Ea-i = Buula . 1.38
40 = B3 (IID) + M(iHe) (39
Soit dans notre exemple :
234, 043601
Ec, ~ 4,26997. | =—=—""_ )} ~ 4,19809M eV 1.
¢ (238, 050788) ¢ (1.39)
4,002603
Eczipy = 4,26997. (m> ~ 0,07180MeV (1.40)

Nous verrons par la suite 1’ application qui peut €tre faite de ces équations.

1.3.1.2 Energie de décroissance 3—

De 1la méme fagon que précédemment, nous pouvons donner le bilan énergétique de

la décroissance (3.

X 5 4 X +e 47 (1.41)
9=~ M(3P) ~ [M(4r D) + m- +mo) 142)
= M(3P) — [M(211D) — me + mg— + ms] (1.43)
= M(3P) = M(3,,D) (1.44)
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Evaluons par cette méthode 1I’énergie de décroissance du carbone 14 vers le azote 143 :

Qs

—C‘;— = MC) — M(N) (1.45)
= (14,003242) — (14,00307) (1.46)
= 0,000168u (1.47)

Ainsi pouvons nous convertir cette valeur en énergie :

B g 20,1565 MeV (1.48)

Cette énergie est ensuite répartie entre la particule /3, 1’anti-neutrino et le noyau fils.
Les équations sont exactement les mémes que celles présentées aux numéros 1.37 et
1.38. Mais les masses de la particule 3 (un électron) et de I’anti-neutrino sont si faibles
par rapport au noyau, que 1’on peut considérer en premiére approximation, qu’elles em-
portent toute 1’énergie de décroissance avec elles. La présence de I’anti-neutrino, qua-
simment indétectable car n’interagissant avec quasimment aucune matiere, génére une
incertitude quant a I’énergie réélement emportée par le rayonnement 3 que I’on estime 2
environ 30%. Cette incertitude empéche de se servir des masses des atomes pour évaluer
de facon précise 1’énergie de décroissance, car I’anti-neutrino n’intéragissant avec au-
cun atome, 1’énergie cinétique qu’il emporte ne sera pas redéposée dans la matiere et ne

contribura pas 2 la puissance résiduelle.

1.3.1.3 Autres modes de décroissance

Des démonstrations calquées sur celles présentées précédemment peuvent étre facile-
ment menées pour obtenir les relations suivantes :
wICP Q8- _ A A
e Emission 8+ : 4~ = M(4P) — M(3_,D) — 2m,

3Cette relation est un classique, utilisée en archéologie pour dater les objets jusqu’a —50000 ans
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o Emission et transition isomérique'* .E., = E” (simplement I’énergie d’excitation

de noyau, ou la différence de masse entre les deux isomeres)
Dans ces différents cas, comme cela fut démontré pour 1a décroissance 3, la particule ou
entité physique émise est tellement 1égere qu’elle emporte avec elle presque la totalité

de I’énergie cinétique.

11 existe d’autres types de décroissance, mais elles n’ont pas d’application dans DRA-

GON, nous ne nous attarderons donc pas a les décrire ici.

1.3.1.4 Les Q-values vis a vis des énergies de décroissance

En fait, le calcul de différence de masses abouti a ce que 1’on appelle les Q-Values,

mais cette valeur n’est pas 1’exacte énergie de décroissance relachée par les isotopes.

En effet, une étude approfondie de la réaction de décroissance de 1’'uranium 238 en
thorium 234 (réaction utilisée en exemple a la section 1.3.1.1) montre qu’elle peut, en
fait, se produire a différentes énergies :

o Une décroissance « directe vers le thorium 234 3 76,8% avec une énergie de 4,199

M eV pour la particule « telle que prédite par le modele.

e Une décroissance « vers un état excité du thorium 234 a 23,2% avec une énergie
de 4,150 MeV, les 0,049 MeV restant étant relichés par rayonnement +y et recul
du noyau fils.

Notre évaluation de 1’énergie de décroissance se fait sur un trés grand nombre de nuclé-
ides'®. Dans I’idée de calculer la puissance résiduelle en fonction du type de rayonne-
ment, nous pouvons nous contenter d’une moyenne pondérée de ces énergies de décroissance
pour chacun d’eux. Le rayonnement o de notre exemple emporte ainsi en moyenne
4,1869 MeV. Ce résultat est inférieur a la valeur d’énergie de décroissance calculée

a I’équation 1.39. Ce calcul correspond en fait au cas idéal, o la décroissance se fait en

Dans ces équations, les astérisques symbolisent 1’état excité de I’atome
15Petit rappel : une mole vaut 6,0221367.10%3 atomes
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amenant le noyau au niveau fondamental grice en totalité a 1’émission « en tout temps.
De la méme maniére, il faudra pondérer la valeur d’énergie relaché par rayonnement ~y

dans notre exemple.

Ce comportement se retrouve souvent, quelque soit le mode de décroissance'®, il
complexifie grandement le calcul d’énergie de décroissance moyenne. La méthode de
calcul de I’énergie de décroissance par la variation de masses (Q-Value) évalue correc-
tement 1’énergie relachée, mais elle surestime forcement I’énergie résiduelle observée
car ne prend pas en compte la maniére dont I’énergie est libérée dans I’environnement!”.
Il ne peut donc s’agir que d’une premiere méthode d’approximation de la puissance

résiduelle.

Cette approximation est négligeable dans le cas de la décroissance «, mais présente
une forte incertitude avec la décroissance 3, notamment concernant la quantité d’énergie
emportée par le neutrino.

En effet le neutrino n’interagissant pas avec la matiere, il emporte avec lui I’énergie
de décroissance qui n’est donc pas redéposé autour du combustible. Pour clarifier la
situation, nous avons introduit les notions de

e Puissance résiduelle réelle (qui tiens compte de I’énergie totale reldchée par le

matériau nucléaire)

o Puissance résiduelle utile (qui est celle transmise a ’environnement)

Lors de I’étude d’un cas réel de gestion du combustible irradié, c’est la notion de puis-
sance résiduelle utile qui nous intéresse, car c’est celle qui influence 1’entourage de la
grappe en faisant fi de I’énergie emportée par les neutrinos. Pour correctement évaluer
cette puissance utile, il nous faudra détailler les énergies des différentes décroissances

que nous voulons suivre dans notre calcul. Ceci nous permettra aussi de connaitre la

16En contre-exemple : la réaction du carbone 14, utilisée ici pour illustrer la décroissance 3, qui ne
décroit que selon un seul mode, et pour qui la méthode présentée ici évalue trés exactement 1’énergie de
décroissance radioactive , pourvu que les valeurs de masses atomiques soient précises.

7Elle reflete le cas idéal, celui restituant le maximum d’énergie a I’environnement.



25

répartition des contributions en puissances résiduelles suivant les types rayonnements.

1.3.2 L’activité radioactive et la puissance résiduelle

La notion de radioactivité, nous I’avons vu précédemment, est une notion statis-
tique : au bout d’un temps donnée, on suppose la transmutation d’une proportions des
atomes. Un élément macroscopique tel qu’une grappe de combustible nucléaire réunit
des milliards de milliards d’atomes'®, nous pouvons donc utiliser les principes de la
loi des grand nombres et définir une nouvelle notion : celle de 1’activité, modélisée par
I’équation 1.49.

A=N;x N (1.49)

L’activité est une simple multiplication de 1a concentration d’un isotope donnée par sa
constante de désintégration, il s’agit en fait d’une mesure de I’impact qu’a la décroissance
du radio-isotope sur I’environnement. Ainsi, un isotopes ayant une grande constante de
désintégration (donc une courte demie-vie), aura-t-il une activité importante méme si sa
concentration est faible. On peut comprendre cette notion facilement en remarquant que
I’événement « désintégration de I’atome X » a d’autant plus de chance de se produire
durant un temps donnée si la demie-vie, période de temps au bout de laquelle la moitié

des atomes de départ ont évolué, est réduite.

Un ensemble d’atome d’un isotope donné est donc plus ou moins actif c’est a dire
qu’il évolue plus ou moins rapidement et en plus ou moins grande proportion, sui-
vant la demie-vie de I’isotope en question et sa concentration initiale. Cette notion est
extrémement importante pour le calcul de puissance résiduelle, car on comprendra que
1a puissance résiduelle déja directement reliée au relachement d’énergie par un atome
au cours de sa décroissance, I’est aussi a I’activité car cette derniére symbolise le taux

auquel les atomes transmutent.

18N ous rappelons qu’une mole d’atome comprend 6, 02205.10% atomes
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Si nous prennons un ensemble d’isotopes connus, dont chacun est représenté par une
population de concentration donnée, la densité de puissance totale sera tout simplement
la somme des puissances (ramenées au volume) relatives a chacun des isotopes, elles-

mémes calculées en couplant activités et énergies de décroissances :

Puissance

Ny
e = ;N x F; X )\ (1.50)

Dans cette équation, Ny est le nombre d’isotopes considéré pour le calcul. Les autres

données sont exprimées dans les unitées suivantes :

atomes
cm3

e MeV pour I’énergie de décroissance E; de I’isotope ¢,

. pour la concentration N; de 1’isotope ¢,
. % pour la constante de désintrégration A; de isotope ¢,
A partir de cela, I’équation dimention donnera simplement :

¢ 1 MeV
[%] x [MeV] x H = [c_mg’ex_s] (1.51)

Cette densité de puissance peut étre facilement convertie en cmﬂ:, au moyen d’un fac-
teur de conversion des méga-électronvolts en joules 12, les watts étants eux-méme des
joules par secondes. Lorsque nous présenterons une application concréte de ce calcul,

nous parlons de puissance en applicant la formule 2 un volume donnée de matiére.

Ainsi, en connaissant simplement les différentes concentrations isotopiques 2 un temps
donné, nous pouvons calculer, grace a cette formule, la puissance résiduelle d’une grappe.
A condition d’avoir correctement évalué les énergies de décroissance tel que cela fut ex-

- pliqué a la section 1.3.1.4.
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1.3.2.1 Approximation de puissance résiduelle

Nous pouvons également utiliser un modéle approximatif de calcul de la puissance
résiduelle tel que celui présenté dans I’excellent ouvrage de Paul Reuss, le precis de
neutronique. Bien qu’approximatif ce modéle, dévoloppé par Way et Wigner en 1948,
permet d’obtenir facilement un ordre de grandeur de la puissance résiduelle et de son

évolution dans le temps.[Reuss, 2003a]
P, =5,9107°F [t7% —t + T7%7] (1.52)

Dans cette équation, ¢ est 1a durée en jours suivant 1’arrét du réacteur nucléaire!®, T est

la duréee en jour durant laquelle le réacteur a fonctionné a la puissance F,. Le graphique

FIGURE 1.4 Puissance résiduelle selon le modéle de Way et Wigner (Présenté par Paul
Reuss)
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1.4 montre clairement I’évolution relativement monotone de 1a puissance résiduelle selon

le modéle ici proposé.

Nous utiliserons cette approximation par la suite pour valider les ordres de grandeur
de nos calculs de puissance résiduelle. Il faudra cependant garder a I’esprit les limites de
ce modéle, qui est forcément conservateur®® et qui ne pourra nous donner des éléments

de comparaisons au dela 20 ou 30 ans suivant la sortie du cceur.

De plus il ne prend forcément pas en compte les spécificités du combustible CANDU,
puisqu’il a été proposé a une époque ou I’architecture et les condition opératoires des

réacteurs n’avaient rien a voir avec celles connues a 1’heure actuelle.

Mais I’idéal serait de comparer les résultats que nous allons obtenir au fur et 2 mesure
dans nos simulations avec un cas concret. Seulement I’énergie nucléaire est trés récente
au regard des temps que nous espérons simuler?'. Nous ne pourrons donc comparer nos

résultats, qu’en partie, avec la réalité.

L’ étude compléte sera réalisé au chapitre 5.

1.4 Conclusion

Nous avons présenté ici les différents concepts nous permettant de modéliser la puis-
sance résiduelle. Nous y avons notamment remarqué la relative simplicité de ce calcul,

mais la complexité d’obtention des données d’énergie de décroissance.

Ce dernier point sera d’ailleurs un élément de réflexion dans les chapitres suivants : il
va falloir traiter les données de décroissance radioactive, comprendre celles qui peuvent

étre négligées ou modélisées d’une autre maniére.

20Pour des raisons de sureté, il surestime vraisemblablement 1a puissance résiduelle.
2Le nucléaire civil 4 environ 50 ans et nous comptons étudier notre combustible irradié jusqu’a des
périodes de temps de I’ordre de 300 voir 100000 ans.



Mais avant cela, il convient de s’intéresser au traitement des données de concentra-
tions, et a la méthode de calcul de la puissance résiduelle. Ce qui sera I’objet du chapitre

suivant.



CHAPITRE 2
SCHEMA DE CALCUL

Apres une rapide présentation de ce qu’est un réacteur nucléaire, nous nous intéres-
serons ici aux manipulations de données que nous avons eu a effectuer pour évaluer la
puissance résiduelle. Puis nous effecturons un premier test de nos schémas de calcul afin

de valider leurs bons fontionnements, et présenterons les limites de ce modele.

2.1 Mise en situation

2.1.1 Imntroduction aux réacteurs nucléaires

Le réacteur est la partie non conventionnelle d’une centrale électro-nucléaire. Méme
st de nombreuses applications de la chaleur libérée par la fission nucléaire controlée sont
possibles!, la technologie actuelle se contente de vaporiser de 1’eau afin d’entrainer une

turbine elle méme reliée a un alternateur.

2.1.1.1 La réaction de fission

La stabilit¢ d’un noyau atomique est un équilibre entre les forces d’attractions nu-
cléaires et celles de répulsions électromagnétiques. La force nucléaire ayant une portée
extrémement restreinte, elle a beaucoup de mal a s’opposer a la force électromagnétique

lorsque les noyaux atteignent des tailles trop importantes.

Les atomes lourds, tels que ceux situés au dela de I’actinium sur la table de classifi-

cation des éléments, ont-ils donc souvent la possibilité de se fissionner en deux atomes

!Déssalement d’eau de mer, production d’hydrogéne. ..
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plus 1égers pour réaliser une sorte d’économie d’énergie. En effet, I équilibre des forces
dont nous parlions précédément, est plus facile a réaliser pour un nombre moyen de

nucléons?.

Ainsi I’énergie de liaison utilisée pour maintenir la cohésion de 1’atome lourd peut
étre en partie libérée lors de la fission puisque la somme des énergies de liaisons des
produits de fissions est moindre. Entre 1’atome de départ et ces deux isotopes fils (aprés
leurs différentes désintégrations radioactives) nous avons une différence d’énergie de
liaison d’environ 200 MeV, que nous récupérons par fission®. Un tel phénoméne est ap-
pelé fission spontanée, elle est a priori impossible, mais il arrive, car 1a mécanique quan-
tique est probabiliste, qu’elle se produise par effet tunnel si I’atome arrive a passer outre
la barri¢re d’énergie de fission. De plus, lors de cette fission, 2, 3 neutrons en moyenne
sont également éjectés. Ces neutrons ont, pour principale particularité, celle de ne pas
étre chargés et donc de ne pas intérragir avec le nuage électronique des atomes qui les en-
tourent, mais seulement avec leurs noyaux. Or, en cas de chocs avec un noyau lourd, ils
apportent 2 la fois leur énergie de masse a 1’atome, mais également leur énergie cinétique
et leur énergie d’appariement. Certains noyaux n’ont pas besoin d’autant d’énergie pour
fissionner et méme un neutron de basse énergie cinétique peut provoquer leur fission.
L’uranium 235 par exemple peut se passer de I’apport relatif a I’énergie cinétique du
neutron pour fissionner, on le qualifie alors de fissile, car sa barriere de fission est trés
basse et sa configuration nucléaire permet de récupérer un maximum d’énergie lors de

I’appariement du neutron. Nous parlerons alors de « fission thermique induite » .

S’il nous faut 1 neutron pour induire une fission et que celle ci en relache un peu plus
de 2, on peut alors facilement imaginer que ces 2 neutrons vont & leur tour induirent 2

fissions, qui vont elles mémes éjecter 4 neutrons qui vont induirent autant de fissions. ..

ZLes atomes les plus stables se situent aux alentours d’un nombre de masse de 50, ce sont ceux qui
entourent notamment le fer 54

3Soit environ 3,2.107!? joules. Cette valeur peut paraitre faible, mais elle est a comparer aux 4,5 keV
(environ 7,6.10~ 16 joules) produits par la rupture d’une liaison carbone par exemple, cela représente une
différence de 45000 en ordre de grandeur.
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On appelle ce phénomene, la réaction en chaine®. Vous noterez son caractére exponentiel,

puisqu’apres 10 générations de fission, 2!° (Soit 1024) neutrons sont émis.

2.1.1.2 Architecture

Un réacteur nucléaire est le siege d’une réaction en chaine non exponentielle. En effet,
nous avions précisé que les neutrons interagissaient avec les noyaux qu’ils rencontraient.
Or ces neutrons n’entrechoquent pas forcément des noyaux fissiles sur leurs passages.
Ils sont donc en partie absorbés dans les structures, ou la matiere, présentent autour du
siége de la fission. En ayant un équilibre exact entre neutrons absorbés induisant une
fission et neutrons réémis aboutissant également 2 une fission a la génération suivante
(ce qui suppose que les 1, 3 neutrons, restant en moyenne, interagissent avec un noyau
non fissile), nous pouvons controler la réaction en chaine et la maintenir a2 un niveau
de fission donné. De fait, une centrale nucléaire se décrit en quelques caractéristiques
techniques élémentaires, révélatrices de 1’environnement ol évoluent les neutrons :

o L’enrichissement du combustible choisi.

Les concentrations isotopiques naturelles de 1’uranium sont directement liées a la
demie-vie de ses différents isotopes : en proportion équivalente lors de la forma-
tion de la terre, seuls restent aujourd’hui ceux ayant les demie-vies longues, a savoir
les isotopes d’uranium 234, d’uranium 235 et d’uranium 238. Les autres isotopes
ont disparu par décroissance radioactive, mais cette décroissance radioactive est
également responsable des concentrations isotopiques relatives actuelles ou seule-
ment 0,711% de la masse d’uranium naturel est di au seul isotope fissile encore
disponible : I’'uranium 235.

Cette concentration en matiere fissile est, la plupart du temps, insuffisante pour

maintenir la réaction en chaine dans un réacteur nucléaire, aussi doit on procéder

4La réaction en chaine n’est pas un phénomene particulié A la physique nucléaire, le feu est, en soit, une
réaction en chaine ou la chaleur joue le méme role que le neutron : elle effectue la pyrolyse des matériaux
puis provoque leur inflamation spontanée des émanations gazeuses ; ¢’est a dire la rupture exothermique
des liaisons chimiques des molécules.

3Si la structure est trop absorbante, notre neutron n’a pas assez de chances de rencontrer un atome
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a un enrichissement en isotopes d’uranium 235, c’est a dire une augmentation de
sa proportion en masse. Les enrichissements généralement retenus pour les appli-
cations civiles actuelles sont de 1’ordre de 2 a 4 pourcents.

o Le choix du modérateur.
La probabilité de rencontre entre les deux acteurs de la réaction en chaine, neu-
trons et noyaux fissiles, est appelé section efficace. Or cette section efficace dépend
directement de 1’énergie cinétique des neutrons : elle est bien plus élevée pour les

neutrons de basse énergie. Lorsque I’on sait que 1’énergie cinétique d’une particule

1

2mw?, on comprend trés fa-

est directement liée & sa vitesse par la relation E, =
cilement qu’un neutron de faible énergie, donc de faible vitesse, a de plus grandes
chances d’entrer en collision avec un noyau®.

11 faut dont ralentir les neutrons, ce qui est le réle du modérateur.

Le modérateur est composé d’atomes de faibles nombres de masse mais de fortes
sections efficaces de collision. En fait la théorie du ralentissement neutronique peut
étre vue comme un jeu de boule de billard. Le neutron, de nombre de masse 1,
entre en collision avec des atomes de modérateur. Ces atomes, s’ils ont la méme
masse que lui, vont emporter en moyenne la moiti€ de son énergie cinétique apres
le choc, comme deux boules de billard entrant en collision (sans effet). Ceci est
simplement dii a 1a nécessité de conservation de la quantité de mouvement avant et
apres le choc. Un atome de nombre de masse A, n’emportera avec lui, en moyenne,
qu’une fraction équivalent a A#H de I’énergie du neutron. L’atome le plus 1éger,
I’hydrogene, au sein de la molécule d’eau (/120), est donc idéal. Malheureuse-
ment, il a la facheuse tentance a retenir le neutron rencontré pour former un atome
de deutérium, ce qui rend le neutron en question indisponible pour la réaction en
chaine.

La faible concentration en isotopes d’uranium 235 de 1’uranium naturel nécessite

fissile avant de se faire absorber, en pur perte, simplement parce que les atomes fissiles sont trop peu
nombreux

SEn effet, le neutron ralentit & plus de chance de se faire haper par le noyau tel un satelite artificiel en
fin de vie que I’on freine pour le forcer a rentrer en basse atmosphére et a se consumer par friction sur
I'air.
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une gestion trés économique des neutrons dans le cceur. Pour y parvenir, il faut
donc utiliser un modérateur peu absorbant en neutrons tel que I’eau lourde ou le
carbone pur (graphite). Dans 1’eau lourde, I’atome de deutérium possede déja un
neutron surnumeéraire, et la chance d’en capturer un nouveau pour former du tri-
tium est trés faible. Cependant, la masse plus élevée de deutérium nécessite un
plus grand nombre de collision pour atteindre 1’équilibre thermique’ tout comme
pour le carbone. En effet, ce dernier est peu absobant, mais étant donné qu’il est
presque 12 fois plus lourd que I’'hydrogéne, le libre parcours moyen des neutrons®
est important, et les réacteurs se basant sur ce choix technologiques sont en général
de grandes dimensions.
o Le choix du caloporteur.

L’énergie thermique générée par la fission doit étre extraite du cceur du réacteur
pour étre transformée en électricité. Pour ce faire, on utilise souvent un liquide’
dans un circuit fermé (eau lourde, eau 1égere, sodium fondu. . .) que I’on force a tra-
vers des conduites, au sein méme des réacteurs nucléaires. La plupart des réacteurs
fonctionne sous pression, ceci permet d’éviter 1’ébulition du fluide et donc d’at-
teindre des températures de cycle thermique plus élevées. Afin de minimiser ’im-
pact de ce fluide sur la réaction en chaine, on le choisit en général pour sa faible

absorption neutronique.

"Les notions d’énergie, de vitesse et de température sont intimement liées. Lorsque la vitesse d’un
neutron diminue sont énergie cinétique diminiue aussi. Lorsqu’elle est du méme ordre de grandeur que
celle des molécules du milieu, on parle d’équilibre thermique. En effet, ’agitation moléculaire dépend
directement de 1’énergie des atomes, et se traduit en chaleur, température.

8C’est A dire, approximativement, la distance nécessaire pour ralentir le neutron.

°Les réacteurs de la premicre filiere francaise (UNGG) utilisait le gaz (CO,) comme caloporteur.
Mais des contraintes de rendement (il ne permettaient alors pas d’atteindre un burnup élevé) et de stan-
dardisation ont poussé a I’usage de I’eau dans les réacteurs de la génération actuelle (REP). Ce choix du
gaz comme caloporteur tend a revenir notament en configuration de réacteur a trés haute température et
convection naturelle (HTR). Ceci est essentiellement dfi 2 leur coté sécuritaire : la convection naturelle n’a
pas besoin d’éléments mécaniques pour refroidir le cceur, ce qui simplifie notablement les procédures en
cas d’accidents.
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2.1.1.3 Filiere

Décrivons succinctement ici 1’architecture de 2 types de réacteurs nucléaires parmi
les plus classiques, ceux de type CANDU, et ceux de type PWR (ou REP).

o Les Réacteurs a Eau Préssurisée .
Ces réacteurs font double usage de ’eau égere : a la fois comme modérateur et
comme caloporteur. Ceci conditionne I’enrichissement de I’uranium aux environs
de 3, 5%, mais permet de loger I’ensemble du coeur dans une cuve unique verticale
que I’on pressurise et qu’il est nécessaire d’ouvrir a chaque rechargement. Ce type
de réacteur, développé au départ aux Ftat-Unis, est actuellement le plus répendu
dans le monde. Simple a mettre en oeuvre, ce réacteur lie le producteur d’électricité
a un service d’enrichissement d’uranium, ce qui permet un controle de 1’'usage qui
est fait du combustible avant et apres I’utilisation en cceur.

e Le réacteur nucléaire canadien, habituellement appelé CANDU.
Ce réacteur utilise I’eau lourde comme modérateur et comme caloporteur'®. La
séparation physique entre les deux fluides permet notamment un rechargement en
marche du combustible et une gestion toute particuliere du combustible. L'usage
d’ean lourde est trés économique en neutron puisqu’elle les absorbe beaucoup
moins, aussi peuvent-ils &tre absorbés par des atomes fertiles et permettre un usage
plus important des ressources en uranium, voire en thorium. Cependant I’eau lourde
est également un moins bon modérateur : les neutrons ont besoin de plus de colli-
sions pour ralentir et, de fait, le réacteur est de dimensions plus imposantes. Il ne
peut étre contenu dans une cuve préssurisée, seuls les tubes de forces, dans lesquels

circule le caloporteur, le sont.

101 > gévolution du réacteur CANadian Deuterium-Uranium, I’ ACR-700 (Advance CANDU Reactor) utilise
de I’eau 1égére comme caloporteur, et de 1’uranium enrichie a environ 2,7% comme combustible.
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2.1.2 Domaine, méthode et outils d’étude

2.1.2.1 Zone d’étude

Notre étude va essentiellement s’intéresser aux réacteurs de type CANDU. Outre leurs

spécificités présentés ci dessus, ces réacteurs ont la particularité d’utiliser un combustible

conditionné en grappe.

TABLEAU 2.1 Géométrie des grappes de combustible CANFLEX.

CANDU-6
Rayon interne du crayon central (mm) : 6,31
Rayon interne d’un crayon du premier anneau (mm) : | 6,31
Rayon interne d’un crayon du second anneau (mm) : 5,36
Rayon interne d’un crayon du troisiéme anneau (mm) : | 5,36
Densité du combustible (-%3) 10,6
Volume du combustible (litres) 1,88
Masse du combustible (kg) 17,75
ACR-700
Rayon interne du crayon central (mm) : 8,00
Rayon interne d’un crayon du premier anneau (mm) : | 5,36
Rayon interne d’un crayon du second anneau (mm) : 5,36
Rayon interne d’un crayon du troisieéme anneau (mm) : | 5,36
Densité du combustible (=) 9,78
Volume du combustible (litres) 1,97
Masse du combustible (kg) 19,75

Ainsi que récapitulé au tableau 2.1, les grappes que nous avons choisi d’étudié sont
de la derniere génération. Ce sont de petites structures constitués de 43 tubes métaliques
d’environ 6 millimétres de rayon appelés crayon. Ces crayons sont disposés en fuseau
d’une cinquantaine de centimetres de long, leurs centres étant installés réguliérement sur
des cercles concentriques plus ou moins éloignés du centre géométrique de la grappe. Un
seul crayon occupe le centre de la grappe, 7 crayons sont installés sur le premier cercle

concentrique (celui au plus petit diametre) entourant le crayon central, 14 crayons sont
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installés sur le second cercle, et 21 crayons sont installés a la périphérie de la grappe, sur

le troisieme et dernier cercle.

FIGURE 2.1 Schéma d’une grappe de combustible CANFLEX.

Tube de
Calandre

Tube de
force

Espace
d'isclation
Crayon de
Combustibie

La figure 2.1 présente la géométrie générale d’une de ces grappes CANFLEX intégrée
dans un tube de force de réacteur CANDU-6. Nous y retrouvons les différents crayons

présentés plus haut, mais aussi la géométrie particuliere des CANDU : les tubes de force.

Le volume du combustible ainsi agencé est de presque 2000cm®. Comme il s’agit
d’une céramique d’oxyde d’uranium naturel, sa densité est relativement élévée, chaque

grappe contient ainsi presque 20 kilogramme de ce combustible.

Nous avons également dii simuler le comportement des grappes traditionnelles du
réacteur CANDU-6 ayant seulement 37 crayons de tailles identiques'! pour une masse de

combustible a peut pres identique.

Lors de son passage en réacteur, la grappe subit un bombardement neutronique in-
tense'?, il s’en suit des fissions, telles que décrites précédemment, et des modifications

de la composition isotopique de la céramique.

En effet, tandis que les noyaux d’uranium sont brisés par fission, de nouveaux noyaux,

UIRépartition sur les anneaux concentriques : 1 + 6 + 12 + 18 = 37
12Le flux neutronique dans un réacteur en marche est de I’ordre de 1014 2247918 [Marleau, 2004b)



38

appelés produits de fission, apparaissent!®

. Les produits de fissions sont choisis parmi
plus d’une centaine isotopes potentiels, selon des ratios de production connus. D’autre
part, les neutrons non consommés par fission sont absorbés, ou par les produits de fission,

ou par I’uranium'4, ou par la structure du réacteur et les impuretés'>.

Tous ces isotopes radioactifs, vont participer au relachement global d’énergie dans la

grappe de combustible méme aprés la sortie du cceur.

Or, cette énergie n’est pas dégagée instantanément, car la décroissance radioactive
d’un isotope peut étre non-négligeable parfois quelques millions d’années. La grappe
reste donc chaude, an sens propre du terme, et active (émettrice de rayonnements de

toutes sortes) pendant longtemps.

L’activité est loin d’étre négligeable puisqu’elle génére suffisamment de chaleur pour
abimer les grappes de combustible si celles-ci ne sont pas réfrigérées. Ainsi entrepose-
t-on les grappes de combustible usées dans des piscines durant les 6 premicres années
apres leur sortie du cceur. L’eau permet un échange de chaleur efficace et évacue I’énergie

résiduelle par convection naturelle.

Avec le temps et I’épuisement progressif des noyaux se désintégrant, la puissance

résiduelle diminue, mais dans quelle mesure et & quel rythme ?

Pour répondre a cette question, nous avons toujours eu recourt a trois étapes de calcul,

que nous présentons ici.

13Ces noyaux ont des nombres de masse compris entre 70 et 160.

14Donnant ainsi des noyaux lourds tel que les américium curium et plutonium .

15 Activant ainsi les certains isotopes 1égers tel que le deutérium , le carbone , le fer, le cobalt ... en de
nombreux de leur isotopes radioactifs.
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2.1.2.2 Le suivi des grappes en ceeur

Nous connaissons la constitution précise de la grappe en entrée du cceur, avant toutes
réactions nucléaires. Le logiciel DRAGONpermet d’estimer le flux neutronique & niveau
du combustible nucléaire dans un réacteurs en s’ appuyant notamment sur la méthode des

probabilités de collisions.[Hebert et al., 1994b, Marleau, 2004c]

Une équation représente 1’évolution des neutrons : I’équation de transport. C’est elle
qui régit la vie des neutrons a travers le réacteur. Depuis leur production jusqu’a leur des-
truction, tout au long de leur parcours : entre collision avec d’autres atomes et variation

d’énergie cinétique associée. Cette équation est a la base de la neutronique.

La méthode de probabilité de collision et, en fait, une méthode numérique qui permet

d’en résoudre la forme intégrale.

Cette méthode se base sur I’observation que le flux en un point A donné est propor-
tionnel a la source de neutron en B, multiplié par un facteur d’atténuation exponentielle
proportionnelle a la distance optique 7 que le neutron aura parcouru pour se rendre de
B a A. Elle s’appuie sur une dicrétisation de 1’espace en trois dimentions et des surfaces
qui bornes chacune des régions de cet espace en deux dimentions. Ainsi le flux est-il
décomposable en deux termes :

e Celui représentant la probabilité qu’un neutron entrant sur une surface en ressorte.

e Celui représentant la probabilité qu’un neutron créé dans une région atteigne une

surface

DRAGON est programmé de fagon modulaire, chacun de ses éléments permettant d’ef-

fectuer une tache précise pour aboutir a la résolution globale de I’équation de transport.

Parmi tous ceux-ci, le module EVO calcule les variations de concentrations des diffé-

rents isotopes suivis, dont les données nucléaires'® sont disponibles dans la bibliotheque

16Tels que les ratios de production par fissions.
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utilisée. Pour ce faire, le logiciel part des concentrations initiales de chacun des nucléides
de la bibliothéque (ceux non présents dans la grappe de départ sont assignés a une
concentration nulle) et utilise les valeurs de flux données par les équations de transport

neutronique dans les équations de champs des noyaux présentées au chapitre 1.2.2.

Ce travail est nécessaire car 1’équilibre neutronique du cceur devant étre en tout temps
assuré, il nous faut connaitre :

¢ La quantité de matiere fissile disponible.

e L’inventaire des nouveaux produits de fission.

La connaissance de la matiére fissile est nécessaire pour d’évaluer la réactivité!” du
ceeur et de sa criticité car elle est la sources des neutrons. Mais elle caractérise aussi
le combustible, qui s’épuise avec le temps puisqu’il n’y a qu’un surgénération partielle
dans un CANDU. Les produits de fissions, quant a eux, sont autant de nouveaux obstacles
que les neutrons peuvent heurter. Cette possibilité est d’autant plus forte que leur section

efficace est importante!'®.

Cette premiere étape est nécessaire a toute étude de la composition isotopique d’une
grappe. Seule une simulation compléte de notre coeur de réacteur peut nous fournir des
données exploitables pour ce travail. Les conditions exactes d’études sont détaillées au

chapitre 2.3.1.

"La réactivité dans un réacteur nucléaire est un rapport de taux de réaction (elle est donc sans unité)
entre la différence production-destruction de neutrons, et la destruction seule. La valeur de réactivité est
généralement comprise dans l'intervalle : 0 < p(t) < 1,0 Les valeurs de réactivité sont extrémement
faibles et tournent en général autour de 0. On parle alors de réacteur criticite, c’est a dire d’un réacteur
ayant une réaction en chaine stable, qui ne s’embale ni ne s’étouffe pas. Une trés faible variation de
réactivité a des effets importants sur la réaction en chaine. Ainsi pour faciliter son usage, on utilise des
multiples de cette réactivité comme le milli-k (mk) qui correspond a la réactivité multipliée par 1000, ou
le par-cent-mille (pcm) qui multiplie la réactivité par 100000. De fait, on obtient des chiffres significatifs
faciles 2 manipuler.

8¢ xénon 135 par exemple, introduit une réactivité!” négative de 28mk, 2 titre de comparaison, le
systéme d’arrét d’urgence 1 (SAU1) d’un réacteur CANDU-6 introduit une réactivité négative de 48 & 60
mk via 28 barres absorbantes.[Rozon, 1992a, Rozon, 1992b]
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2.1.2.3 Le suivi des grappes hors ceeur

Mais au dela du suivi neutronique du cceur et de son équilibre, il est également pos-
sible, par exemple, d’évaluer le moment ot le maintien de la réaction en chaine ne sera

plus possible sans remplacement du combustible usé.

Une fois ce combustible sorti du coeur, les valeurs de concentrations isotopiques re-
tournées par DRAGON peuvent constituer un point de départ a I’analyse de 1’évolution
du combustible sans flux neutronique. En effet, la décroissance radioactive n’a, contrai-
rement 2 la fission, nullement besoin du maintien de conditions artificielles drastiques
telles que 1’équilibre neutronique d’un milieu. Elle se produit « naturellement ». Le
temps passant, les concentrations isotopiques changent, des isotopes disparaissent, d’au-
tres apparaissent et de 1’énergie est dégagée. Encore une fois, DRAGON est tout 2 fait
capable d’évaluer ces modifications. Il suffit de considérer que toutes les réactions se
déroulent de la méme maniere que lors du calcul précédent, mais sans aucun flux neu-

tronique.

Ainsi, seule 1’évolution du combustible sera considérée. Or, cette évolution est dé-
terminée par des équations explicites telles que les équations de BATEMAN présentées
au chapitre 1, qui sont traités dans DRAGON par une méthode de Kaps-Renthrop. Cette
méthode a montré sa fiabilité et sa précision. En partant de concentrations en sortie du
coeur correctement évaluées 1’utilisation de DRAGONpour effectuer la seconde étape
de notre analyse, c’est 4 dire un calcul d’évolution & flux neutronique nul permet de
connaitre précisément I’évolution dans le temps, apres la sortie du ceeur, des concentra-

tions isotopiques.

2.1.2.4 Le calcul de la puissance résiduelle

Si dans les deux étapes précédente, nous avons évalué 1’évolution de la population

nucléaire du combustible au sein du réacteur, puis apres sa sortie, il nous faut maintenant



42

effectuer un troisiéme calcul pour atteindre notre but : calculer la puissance résiduelle

(équation 1.50).

Pour cela, nous avons dii développer un module de calcul pour le logiciel DRAGON,
qui permet d’évaluer la puissance résiduelle!®>?° développée par le combustible nucléaire

en se basant sur ces évaluations de composition isotopique du combustible.

Cette étape de calcul était un point d’appuis essentiel a notre recherche. De plus il
ne s’agissait pas, ici, d’utiliser des outils existant, mais d’en concevoir de nouveaux. Ce

travail est illustré, dans ses grandes lignes, a la section suivante.

2.2 Les modules EQV et EDC

Le premier probléme a résoudre dans notre démarche de programmation, fut I’in-
troduction de données d’énergie de décroissance dans DRAGON. En effet, les énergies
développées par chacun des atomes radioactifs lors de leurs décroissances sont des
données spécifiques. Le modéle de différence de masses présenté en section 1.3.1 n’est
pas assez précis pour permettre 1’évaluation des énergies de décroissance a partir des

seules données contenues dans la bibliothéque utilisée par DRAGON?!.

Les données exactes d’énergie sont pourtant disponibles dans la bibliotheéque de départ
ENDFB-VI, mais la version condensée qu’utilise DRAGON (WIMS) ne les contients pas.
Il nous a donc fallu programmer un module permettant d’extraire les données voulues
depuis un fichier spécifique, que nous avions préalablement constitué en rassemblant les

données issue directement des tables ENDFB-VI.[Browne et Firestone, 1986]

19Nous calculons en effet ici une puissance et non une chaleur résiduelle. La notion de "chaleur” faisant
intervenir la thermodynamique. Celle d’énergie, est couplée avec celle de décroissance : elle concerne les
propriétés intrinséques des isotopes

20par abus de langage, dans le présent rapport, nous parlerons souvent de puissance au lieu de densité
de puissance, sachant que les deux idée sont lié simplement par celle d’un facteur de volume donnée et
que I’'une comme 1’autre ne sont que deux facette illustrant différement une méme réalité.

21 A savoir : les masses des différents atomes



43

Pour réaliser le calcul de puissance résiduelle en lui méme, nous avons programmé un
autre module spécifique qui travaille a partir des données issues des calculs d’évolution
et de celles traitées par le premier module. Ainsi nous avons :

e Evaluation of Q-Values (noté EQV dans la suite du rapport) pour I’extraction de

données.

e Energy Decay Calculation (noté EDC dans la suite du rapport) pour le calcul pro-

prement dit.

2.2.1 Détails sur EQV

Le module EQV crée un fichier de type DECAY?? ol il enregistre les données néces-
saires a la suite du calcul, pourvu que ces données aient ét€ correctement écrites dans

le fichier Ascil d’entrée (voir annexe IIL1.2 pour la description du fichier ASCII en

question).

FIGURE 2.2 Architecture du module EQV

EQv
- Lecture des entrées et
traitement des options
- Ecriture du state vector
- Allocation mémoire
- Appel des sous-programmes

EQVDRV

- Appel du sous-programme d'ouverture
de la ou des bibliotheque de donnee

- Lecture des données en entré du fichier
Dv

- Ecriture des données collecté dans le
fichier de sortir ce type "Decay"

OUVDEPL
- Collecte des données si 'utilisateur
utilise 'option DEPL dans ie module
EVO

- Lecture des bibliotheque de
type WIMS D4

- Lecture des noms d'isotopes de
la bibliothéque

QUVWIMS
- Lecture des bibliotheque de
type WIMS

- Lecture des noms d'isotopes de
la bibliothéque

22yoir annexe I11.1.1 pour la description de ce type de liste chainée
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La figure 2.2 présente I’architecture de ce module, elle est extrémement simple : le
module EQV traitant les entrés et options, alors que le sous-module EQVDRV lie les
données et appelle les sous-modules d’ouverture des bibliothéques en fonction de ce qui
fut demandé par 1'utilisateur. Par la suite, les capacitées du logiciel DRAGON évoluant,
ces notions d’énergies de décroissances seront certainement traitées avec le reste des
données de la bibliothéque. Le module EQV deviendra donc caduque, voila pourquoi il

a été programmé comme un module indépendant.

2.2.2 Détails sur EDC

Le modules EDC traite les données, il fait coincider les valeurs de lambdas® des iso-
topes avec leurs concentrations respectives et calcule la densité de puissance résiduelle
totale. Il possede différentes options et autres fonctionnalités dont la descrition est dis-

ponible en annexe 111.2.2.

Mais il faut savoir que ce module a la principale particularité, si on le lui demande,
de pouvoir évaluer aussi bien la puissance résiduelle de fagon globale, que de facon
détaillée. A savoir : il est possible de connaitre la contribution de chaque isotopes 2 la
puissance résiduelle 2 un instant donné, et méme de détailler la nature de cette contribu-
tion (Suivant le type de rayonnement : «, 3, 7...). Ces fonctionnalités nous ont permis
de mener les études présentés au chapitre 5, mais avant d’aborder ses points, il convient

ici de présenter I’architecture du module et de ses sous-modules.

La figure 2.3 présente I’architecture de ce module, elle est bien plus complexe que
celle du module EDC : le module EDC proprement dit traite lui aussi les entrées et options.
Mais il délégue toutes les fonctions de traitement des données 2 différents autres sous-

modules appelés successivement.

Ainsi EDCCOP s’occupe de collecter des données, puis EDCOPP gére 1’ organisation

2La fréquence de décroissance radioactive, A, découle directement de la demie-vie isotopique et est
essentielle au calcul de puissance résiduelle tel que présenté dans la chapitre 1.
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FIGURE 2.3 Architecture du module EDC

EDCAFF

- Affichage des contributions
détaillées si demandées

4 O Sens de lecture

EDC
- Lecture des entrées et

traitement des options 1
- Allocation mémoire
- Appel des sous-programmes

Lz
EDCOPP
Fichier paramétré par les options
onlymix et oniytimes

- Lecture du nombrre de mixtures
- Lecture des temps de calcul voulu

EDCDRV
- Lecture des concentrations
- Calcul pour chague temps et mixture
déterminé par EDCOPP, de la
puissance résiduslle, avec les énergies
évalué par EDCNRJ

- Ecriture des résultats dans le fichier de,
type "Decay" en sortie

EDCCOP
- Copie des informations depuis les fichiers
d'entrée depuis le fichier de type "Decay" de
sortie

Fichier paramétré par le type
de décroissance suivit

- Construction des énergies de
décroissance associé aux
différents isotopes

de ces données suivant les options choisies par 'utilisateur. Le sous-module EDCNRJ
sélectionne les énergies qui vont servir aux calcul, suivant les options choisies et traité
par EDCOPP. Enfin, le sous modules EDCDRYV effectue le calcul en utilisant les données
traité par les précédent sous-modules activé et affiche, les résultats via le sous-module

EDCAFF.

Les résultats du calcul sont enregistrés dans la liste chainée de type DECAY?2, Leurs

détails ne sont présentés que si 1'utilisateur a demandé un niveau d’édition suffisant.

2.3 Validation des modules

Nous avons, bien évidemment, validé nos modules de calcul. Dans un premier temps
nous voulions vérifier qu’aucune erreur de programmation, de traitement des données,
ou d’arrondi ne s’était glissée dans nos modules de calculs. Par la suite, nous nous
intéresserons aux autres erreurs de calcul : celle d’ ordre plutdt philosophiques, celle tou-

chant la méthode et non les outils. Mais, au vu de leurs complexités, nous avons choist
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de les détailler les chapitres 3 et 4.

2.3.1 Conditions d’étude

Nous avons choisi d’utiliser des conditions opératoires nominales pour nos simula-

tions, essentiellement pour obtenir des résultats comparables a des données connues.

Nous présentons ici ces hypotheéses, car nous en avons eu besoin des les calculs de va-
lidations des modules, cependant il faut savoir qu’elles resteront valables, sauf mention
contraire, pour la suite de 1’étude ceci afin d’obtenir des résultats cohérents et compa-

rables tout au long de notre travail de recherche. Elles sont présentées au tableau 2.2.

Nous avons effectué les calculs de cellule en coeur et ceux d’évolution isotopique
hors coeur pour un niveau de puissance nominale?*. Sauf lorsqu’il a fallu s’intéresser 2

I’influence de la puissance sur I’inventaire isotopique tel que présenté dans le chapitre
3%,

Les bibliothéques utilisées pour ce calcul sont de deux types

o WIMS (E6MLIB, ENDF-B VI a 89 groupes),

o WIMSD4 (IAEAGY, ENDF-B VI a 69 groupes).
En effet, il s’agit des deux types de bibliothéques actuellement utilisables par les mo-
dules EQV et EDC et pour lesquelles nous voulions valider nos modules. Le logiciel
DRAGON les utilise pour générer la liste des isotopes qu’il va réellement suivre et dont
les concentrations seront disponibles a 1’issu de son exécution. Nous avons présenté au

tableau 2.3 cette liste d’isotope.

**Puissance nominale par canal : 615kW pour un CANDU-6 et 780kW pour un ACR-700, voir le tableau
3.1 pour plus de détail.
ZSLes conditions choisies seront alors exposées en lieu et place de leurs utilisations.
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TABLEAU 2.2 Conditions thermodynamiques de calculs.

Paramétres
CANDU-6 ACR-700
Température d’entrée(K) 560,66 570,16
Caloporteur [ densité de sortie (g/cm?) 0,44437 calculée
pureté (wgt%) 99,30% 99,78%*
. Température (K) 345,66 346,16
Modérat
e I reté 99,92% 99,92%
Combustible Température centrale moyenne de | 941,26 1014,63
crayon (K)
Densité —L; 10,4375 10,0000%**

*J1 s’agit dans ce cas d’eau légere (H20).
(Les 0,22% correspondent aux molécules de D2 O naturellement présentes dans I’eau)
**Sauf pour le crayon central : 9, 75—

TABLEAU 2.3 Isotopes pour lesquel le calcul d’évolution de concentration a été effectué
sous DRAGON(présents dans la bibliotheque WIMS).

Noms des isotopes évalués par DRAGON
109Ag 13508 157Gd 144Nd 105Pd 141 Pr 101Ru 233U
241Am 160Dy 129[ 145Nd 107Pd 143PT' 102Ru 234U
24214’17’1/ 161 Dy 135] 146Nd 108Pd 236Pu 1O3R’LL 235U
243Am 162Dy 115I,n 147Nd PFP 238Pu 147Sm 236U
113Cd 163Dy SSKT 148Nd PFP2 239Pu 1495777, 238U
141 Ce 16’4Dy 139La 237Np 147Pm 240P’LL ISOSm 238U NF
14206 153Eu IOOMO 238Np 148Pm 241Pu 1515m 131Xe
144Cre 154Eu QSMO 239Np 148Pm M 242Pu 152Sm 133Xe
13305 155Eu 97MO 160 149Pm 103Rh QQTC 135Xe
13408 156E'u 143Nd 233Pa 151 Pm 105Rh 232Th 93Z7"
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2.3.2 Résultats

Nous sommes partis de concentrations obtenues depuis un calcul effectué dans les
conditions présentées plus haut, avec la bibliotheque de type WIMS, mais sans exécuter
les modules EQV et EDC. Puis nous avons évalué la puissance résiduelle selon I’équation

1.50 mais a I’aide d’un tableur?®.

On ne compare ainsi que les effets des modules testés sur les résultats. En fait nous
suivons déja la procédure de calcul présentée a la section 2.1.2.1, et qui sera suivi tout

au long de notre étude.

2.3.2.1 Données spécifiques utilisées

Vous trouverez dans le tableau 2.4 la liste des isotopes et des données associées

(demie-vie et énergie de décroissance), utilisées pour ces calculs.

Nous n’avons utilisé ici que les données de Q-value et non le détail complet des
différentes décroissances dont nous avons discuté a la toute fin du chapitre 1. Le but
n’étant, encore une fois, pas d’obtenir des valeurs de densité de puissance exploitables,

mais des données de comparaison.

TABLEAU 2.4: Noms et caractéristiques des isotopes uti-

lisés.

Noms et caractéristiques des isotopes utilisé par EDC.

. Energie de
Demie-vie g Demie-vie

Atome | décroissance Atome | décroissance
(MeV) (secondes) (MeV) (secondes)

Energie de

M Am | 562890 | 1,36390E+10 | 149°Pm | 0,37660 | 1,91089E+05

26Microsoft EXCEL
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2.3.2.2 Comparaison des modeles de calculs

Suite de la page précédente
Energie de Demie-vie Energie de Demie-vie
Atome | décroissance Atome | décroissance

(MeV) (secondes) (MeV) (secondes)
233 Am 543110 2,32889E+11 | 238 Py 5,59070 2,76927E+09
BlCe 0,24690 2,80889E+06 | 23°Py 5,24270 7,60839E+11
BiCe 1,34900 2,45639E+07 | 24°Pu 5,25350 2,06700E+11
34Cs 1,72000 6,50717E+07 | 23! Pu 0,00540 4,63892E+408
S Ey 1,53200 2,71399E+08 | 2{Puy 4,98130 1,18751E+13
e 0 0,13110 1,56529E+08 | 1 Rh 0,23020 1,27299E+05
7 2,03310 2,37959E+04 | 234U 4,85580 7,71879E+12
27 Np 4,81270 6,75582E+13 | 25U 4,67430 2,22099E+16
BINp 0,42660 2,03388E+05 | 23U 4,56800 7,38908E+14
G Pm 0,06190 8,2787TE+07 | 238U 5,17050 1,41010E+17
8 Pm 1,30300 4,63968E+05 | 1 Xe 0,56680 3,27239E+04

HEpPm M 2,15570 7,28221E+07

Le calcul de différences ayant été effectué pour le type de bibliotheque WiMs?’ seule-

ment Nous avons répertorié dans le tableau 2.5 les différentes puissances résiduelles

évaluées a des temps s’échelonnant de la sortie du coeur & 300 ans.

27WIMS, WIMS-EACL et WIMD4



TABLEAU 2.5: Evolutions de puissances résiduelles selon

les méthodes de calcul utilisées, sur la premiere année.

Energie en gr?;pe Différence en %
temps | temps bl
. . WIMS sur | WIMS sur | Liste étendue tableur vs
(jours) | (années)
DRAGON tableur sur tableur DRAGON
(WIMS)
0 0,0000 | 1582,0625 | 1582,0598 1582,9664 0,0002%
28 0,0767 140,4939 | 140,4944 140,5238 -0,0004%
56 0,1534 107,4851 107,4856 107,5029 -0,0005%
84 0,2301 86,6772 86,6769 86,6869 0,0003%
112 0,3068 72,8789 72,8788 72,8844 0,0002%
140 0,3836 63,3208 63,3206 63,3236 0,0002%
168 0,4603 56,3658 56,3657 56,3670 0,0003%
196 0,5370 51,0405 51,0403 51,0407 0,0004%
224 0,6137 46,7623 46,7621 46,7620 0,0005%
252 0,6904 43,1804 43,1804 43,1799 0,0002%
280 0,7671 40,0813 40,0809 40,0803 0,0009%
308 0,8438 37,3331 37,3331 37,3324 0,0002%
336 0,9205 34,8532 34,8530 34,8523 0,0006%
364 0,9973 32,5883 32,5883 32,5875 0,0002%

50
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TABLEAU  2.6: Différentes évolutions de puissances

résiduelies selon les méthodes de calcul utilisées, de 5 a 60

ans.
Energie en gTZ‘;pe Différence en %
temps | temps
(jours) | (années) WIMS sur | WIMS sur | Liste étendue tableur vs
DRAGON | tableur sur tableur DRAGON
(WIMS)
1852 5,07 1,7862 1,7861 1,7859 0,0086%
3650 10 0,5909 0,5907 0,5908 0,0266%
5475 15 0,5232 0,5231 0,5233 0,0296%
7300 20 0,5337 0,5335 0,5337 0,0295%
9125 25 0,5537 0,5536 0,5538 0,0284%
10950 30 0,5719 0,5718 0,5720 0,0279%
12775 35 0,5864 0,5863 0,5865 0,0266%
14600 40 0,5975 0,5973 0,5976 0,0264%
16425 45 0,6056 0,6054 0,6057 0,0258%
18250 50 0,6112 0,6111 0,6114 0,0249%
20075 55 0,6149 0,6148 0,6151 0,0256%
21900 60 0,6171 0,6169 0,6172 0,0254%

Les tableaux 2.5 et 2.6 permettent de visualiser d’un seul coup d’oeil que les évalua-
tions de puissances résiduelles sont correctement calculées dans les deux cas (la premiére
année, et les 60 suivantes). En effet, la différence entre les calculs n’exéde pas 0, 0006%2*

la premiere année : ce qui est négligeable. Si la différence croit 1égérement par la suite,

28La différence vis a vis du cas normal est toujours calculé de cette maniére dans notre rapport :
(Valeurcomparée =V aleurnormats)
100. Valeurnormale
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c’est essentiellement dd a la différence qui existe entre les valeurs de A utilisées par
DRAGON et celles que nous avons rentrées dans le tableur. Ces derniéres étant systéma-

tiquement arrondies.

En fait, nous nous sommes apercu que le prométhium 148m a une demie vie, selon
DRAGON, de 72822100 secondes (soit 822 jours environ) contre 3567456 secondes (soit
41,29 jours) dans notre référence de 1’ « U.S. Nuclear Data Network » [Jagdish, 1995].
Cette différence est vraisemblablement due & la nécessité de condensation des bibliothe-
ques : en effet, les données générés par la bibliothéque WIMS sont incomplétes. En fait,
elles contient les seuls isotopes ayant un impact neutronique. Aussi certaine demie-vie
sont-elles mise a niveau pour compenser la perte d’information liée a 1’omission d’une
certaine population isotopique. Nous avons eu a négliger I'impact de la contribution du
prométhium 148m pour arriver a des évaluations cohérentes de la puissance résiduelle
telles que celles présentées ici. Si nous avons négligé cette différence ici, c’est parce que
nous cherchions a valider 1a mécanique de calcul des modules, et non approuver telles

ou telles bibliothéques pour le calcul de puissance résiduelle.

Cependant, cela illustre bien I’impact que peut avoir méme un seul isotope mal évalué,
sur le résultat. A cause de cette demie-vie mal estimée? I’effet de I’isotope est prolongé
et la valeur de densité de puissance résiduelle calculée par notre tableur est surestimée
par rapport a celle calculée par EDC. Mais quelle est la bonne estimation ? C’est ce que

nous allons étudier dans le chapitre 5.

D’autre part, bien que les résultats ne soient pas égaux, ceux des modeles WIMS et
WIMSD4 sont du méme ordre de grandeur. Cependant, les-dits ordres de grandeur ne sont
pas réalistes, ils se basent sur les valeurs d’énergies calculées par différence de masse et
sur les bibliothéques de bases, ce qui est insuffisant pour un calcul précis, ainsi que nous

le démontrerons dans le chapitre 4.

20y, estimé de manidre différente, au choix. ..



53

Nous en avons conclu que notre module calcule correctement la puissance résiduelle,

ou en tout cas, I’évalue correctement 2 partir des données que nous lui fournissions®’.

2.4 Limites de nos outils

Plusieurs interrogations ont vu le jour lorsque nous avons essayé de regarder de plus

pres les facteurs limitant nos outils de calcul. Présentons les succintement ici.

2.4.1 Limites liées aux données d’entrée

11 est intéressant de noter que les calculs présentés au chapitre précédent (2.2) sont
effectués a partir des concentrations des différents isotopes. Ils sont donc indépendants
du flux et de toutes autres approximations de géométrie ou méthode de calcul numérique,
si I’on part du principe que nos concentrations isotopiques sont correctement évaluées.
Deux erreurs de données peuvent étre introduites par notre démarche, a savoir :

e Valeurs des énergies de décroissance mal évaluées

e Valeurs de concentrations isotopiques mal évaluées
Nous alons donc devoir évaluer la justesse des calculs de concentrations isotopiques en
cceur et I’influence que peut avoir le niveau de puissance sur les concentrations, donc
par extension, sur la puissance résiduelle. En d’autres termes : notre calcul de puissance

résiduelle est-il découplé du calcul de flux.

Mais un travail important de compréhension des contributions en puissance résiduelle
suivant les types de rayonnements sera également a2 mettre en place pour étre assuré que

nos énergie de décroissance sont les bonnes.

30Gi les données sont éronnées comme c’est le cas pour le prométhium 148, le calcul I’est forcément.
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2.4.2 Limites dues aux chaines isotopiques

Le choix isotopique li€ aux bibliotheques WIMS et WIMSD4 utilisées par DRAGON est

limitatif de deux manieres :

o Toutes les longueurs de chaines de désintégrations ne sont représentées dans au-
cun des 2 types de bibliothéques. Ainsi, certains isotopes sont considérés comme
stables (ce qui clot une chaine) car leur demi-vie est trop importante par rapport
a la durée de séjour en cceur du combustible. Or ceci est une source d’erreur, car
nous utilisons la bibliothéque associée 8 DRAGON hors de son contexte habituel de
calcul, autrement dit, hors du ceeur.

¢ Parmi tous les isotopes dont nous connaissons 1’évolution de la concentration iso-
topique, plusieurs n’ont pas d’énergie de décroissance associée dans nos données,
alors qu’ils sont instables et dégagent de 1’énergie.

C’est pour s’ affranchir de ces inconnues que nous avons évalué, par tableur, les résultats
que devaient nous donner EQV et EDC : si nous excluons les isotopes inconnus des bi-
bliothéques (WIMS ou WIMSD4) et ceux pour lesquels nous n’avons pas de données ;
dans quelle mesure notre calcul (forcément sous-estimé) est-il fiable ? Nous avons vu
précédemment qu’il I’est avec un faible pourcentage d’erreur. Il faut maintenant intégrer

ces différences pour obtenir une évaluation correcte de la puissance résiduelle.

L’exécution du module EQV compare et trie les isotopes de la bibliothéque considéré
par rapport a une liste d’isotopes dont nous connaissons les valeurs d’énergies de décrois-
sance. Elle ne garde que ceux présents dans les deux listes.[Ramamoorthy, 2005] Suivant
le type de bibliotheque sélectionnée, nous n’avions pas les mémes isotopes conservés a
I’issue de 1’exécution de EQV, car les données contenues dans 1’'une ou I’autre des bi-
bliothéques sont différentes. Nous avons donc rassemblé les isotopes sélectionnés selon
1a bibliothéque utilisée :

s Le tableau 2.7 pour les bibliotheques de type WIMS.

e Le tableau 2.8 pour les bibliotheques de type WIMSD4.



TABLEAU 2.7 Noms des isotopes de la bibliothequewWIMS sélectionnés par EQV.

Noms
HIH20 | 3He | B | PO [ P2Cr [ °Fe [ ENi | BKr | 5Zr

93Nb 95MO 99Tc 101Ru 103R’U, 103Rh 105Rh 100Pd 108Pd
109Ag 1120d 1ldCd 1151n 1271 1351 131X€ 135Xe 13305
13408 13505 143Nd 145Nd 147P,m 147Sm 1495m 15OSm 151 Sm
1525,m 153Eu 154E,u 155Eu 155Grd 157Gd 160Dy 161 Dy 162Dy
163Dy 164Dy 165HO 234U 235U 236U 238U 237Np 239Np
239Pu giOPu 331 Pu 242Pu 241Am 242Am 243Am
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TABLEAU 2.8 Noms des isotopes de la bibliothequewIMSD4 sélectionnés par EQV.

Noms
HIH20 [H2D20 | jHe | B | B [ %0 [ 2Cr | FFe
58N'i 83K7’ 95M0 99Tc 101Ru 103RU, 106Ru 103Rh
105Rh 105Pd 107Pd 108Pd 109Ag 113Cvd 115]n 125Sb
127T€ M 1271 1351 131Xe 134X€ 135Xe 136Xe 13305
13408 13508 13708 143Nd 145Nd 147Pm 148Pm 148Pm M
149Pm 147Sm 14SSm 1495771, 15OSm 151 Sm 152 Sm 151 Eu
152Eu 153Eu 154Eu 155Eu 154Gd 155Gd 156Gd 157Gd
158Gd 160Dy 161 Dy 162Dy 163Dy 164D,y 165HO 166ET
167E7‘ 234U 235U 236U 237U 238U 237Np 239Np
238Pu 239P’U, 24OP’U, 241 Pu 242Pu 241Am 242Am 242Am M
2420m 243Cm 244 Cm

Ces deux listes sont particuliérement limitées et ne prennent en compte qu’une toute

petite quantité d’isotopes. Nous nous devons d’étudier en détail I'impact de ces isotopes

sur la puissance résiduelle et de savoir s’ils sont ou non suffisants pour évaluer correcte-

ment cette derniére.
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2.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté et validé les outils qui nous permettront d’ef-
fectuer nos analyses. Bien que tout semble fonctionner parfaitement en terme logiciel,
plusieurs questions ont été abordées en fin de chapitre, quant a la justesse de 1a méthode.
La seule facon d’étre certain de nos résultats est de faire le tour de deux questions essen-
tielles :

¢ Validation des évaluations de concentrations : les calculs de concentrations iso-
topiques sont ils adaptés ou non a une utilisation pour 1’étude de la puissance
résiduelle, si non, comment faire en sorte qu’ils le soient ?

e Validation du suivi isotopique : les concentrations isotopiques évaluées dans le
cadre des calculs sur DRAGON sont elles ou non en nombre suffisant pour repré-
senter les familles isotopiques responsables de 1a majeur partie du dégagement de
puissance. Si non, quels sont les isotopes manquants et comment les ajouter ?

Les deux chapitres suivant vont s’ attacher & répondre a ces 2 questions.
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CHAPITRE 3

EFFET DE LA PUISSANCE EN C(EUR SUR L’'INVENTAIRE ISOTOPIQUE

Nous P’avons précisé au chapitre précédent : si notre module de calcul est informa-
tiquement parlant correct, les causes probables de différences entre la réalité et notre
modele ne peuvent provenir que des données d’entrées. Ici, nous avons choisi de nous
intéresser a la premiere cause d’incertitude possible : celles liées aux calculs de concen-
trations isotopiques, et plus particuliérement a une facette de la question : celle de I’'im-

pact des variations de puissance sur la grappe durant sa combustion.

En effet, qu’elles seraient les raisons qui ne permettraient pas d’évaluer correctement

les concentrations isotopiques : seraient-elles logicielles ou expérimentales ?

Dans tous les cas, que le calcul soit ou non parfait, il convient de s’ assurer que nos
conditions de calcul, nos hypothéses en fait, soient correctement choisies. Il convient
aussi de commencer la validation de la démarche proposée au chapitre 2.1.2.1 par son

étape initiale. C’est pourquoi nous allons nous y intéresser dés maintenant.

3.1 Introduction au réle de la puissance en cceur sur I’inventaire isotopique

3.1.1 Présentation du probleme

Le cceur d’un réacteur a eau lourde de filiere canadienne actuelle (PHWR du type
CANDU-6 ou ACR-700) tel que nous 1’étudions est constitué de plusieurs centaines de
canaux eux-mémes contenant plusieurs grappes. Dans le réacteur, le flux neutronique
se visualise graphiquement en une forme bosselée qui, nulle & proximité des bords, va-
rie dans I’espace et n’est pas du tout uniforme. Aplatir le flux revient a essayer éviter

tous minimums ou maximums locaux dans le réacteur. Comme la centrale fonctionne
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dans des limites trés précises de puissance (pour des raisons de sécurité) si le flux est
parfaitement aplati cela veut dire que le maximum de puissance n’est pas si éloigné de
la moyenne et que nombreuses sont les grappes de combustible qui fonctionnent a leur
rendement maximum, entre puissance et sécurité. Cependant, il est impossible d’applatir
parfaitement le flux et les différentes grappes, notamment sur les bords du cceur, ne sont

donc pas soumises aux mémes puissances neutroniques.

La figure 3.1 présente une section de cceur de réacteur CANDU-6, nous y observons
2 zones : I'une centrale regroupant les canaux ou sont installées les grappes de com-

bustibles et une autre, périphérique, ou se situe le réflecteur neutronique'. Cette figure

FIGURE 3.1 Section d’un coeur de réacteur CANDU-6.

2R

RE NP

permet de visualiser la taille d’un réacteur nucléaire par rapport a une grappe de com-
bustible (située dans un de ces minuscules intervalles du quadrillage) et de comprendre

facilement que le flux neutronique ne peut €tre homogene sur de telles dimensions.

ILe réflecteur neutronique, dans un réacteur nucléaire, permet de contenir les neutrons dans le réacteur,
11 favorise ainsi la réaction en chaine.
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La puissance associée a ce flux? varie de deux fagons : radialement et axialement.
Par exemple radialement, la puissance canal peut varier d’un facteur 3. Un calcul simulé
grice au logiciel DONJON nous a donné une puissance de canal maximum de 6605kW
contre une minimum de 2176kW3.[Varin et al., 2002, Varin et Marleau, 2004]

La combustion de 1’oxyde d’uranium et sa variation isotopique selon le temps sont
fonction de cette puissance, ainsi la gestion du combustible utilise-t-elle le taux de com-
bustion qui relie temps et puissance et le rameéne a la masse (exprimé en MWj/t ou
kWi/kg, ce qui est équivalent). Ainsi, ce taux de combustion* symbolise 1’énergie extraite
du combustible par unité de masse, mais il peut étre le résultat de couples puissance-
temps différents. En effet, toutes les grappes sorties d’un réacteur CANDU-6 ont un bur-
nup a peu preés équivalent a 8000 M—;’VZ, bien que leurs temps de séjour en cceur aient
été différents. En s’ arrétant a cette notion de burnup et en gommant celle de temps et de
puissance, on oublie du méme coup les effets d’historiques dans le réacteur (variation de

puissance dans le temps et I’espace).

Or, on sait que la concentration du xénon 135 par exemple (si souvent suivi pour
son role de poison neutronique dans le réacteur) dépend du flux neutronique. D’autre
part, les constantes de temps de certains isotopes sont suffisamment faibles pour qu’une
variation de temps de séjour en cceur ait une influence. Un réacteur plutonigéne militaire

joue d’ailleurs sur cette propriété pour produire un plutonium exempt de 23° Pu .

211 est & noter que notre étude considére comme synonymes les deux notions de niveaux de flux, et
puissances neutroniques.

3En générale, la répartition de la puissance axiale est de forme sinusoidale. Par exemple, une distribu-
tion symétrique de puissance le long du canal, avec un écart type évalué a 26% de la moyenne (550kW)
et une médiane 4 610kW ; nous aurions les puissances de grappes suivantes (en kW pour chacune des 12
grappes) :

280 450 600 620 650 700 700 650 620 600 450 280
4L’ anglicisme burnup est également utilisé.
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3.1.2 Hypotheses et questionnement

Dans quelles mesures ces différences sont-elles d’importance ? Un seul cas type de
puissance est-il suffisant pour représenter I’ensemble des grappes sorties du réacteur et

étudier I’évolution de leur inventaire isotopique dans le temps, hors du cceur ?

Comme nous avons supposé au point 2.3, nos calculs de puissance résiduelle ne
sont valables que si nos concentrations isotopiques sont correctement évaluées. Mais
que signifie correctement évalué ? Statistiquement, pouvons-nous créer une grappe type,
modele moyen de ce que sont les concentrations issues du coeur du réacteur. Individuel-
lement, devons-nous étudier plusieurs types de grappes suivant les puissances auxquelles

elles ont été brilées ?

Dans ce chapitre, nous nous proposons d’étudier I’influence de la puissance neutro-
nique sur I’inventaire isotopique & burnup de sortie constant®. Ceci nous permettra de
constuire une démarche d’étude relative 4 la puissance résiduelle, elle méme calculée

par nos modules EQV et EDC.

Ainsi, nous nous intéresserons dans un premier temps a I’influence qu’a le niveau
de puissance sur la valeur propre de la cellule infinie (dans notre cas, nous calculons le
coefficient de multiplication effectif (k.g) qui englobe aussi la notion de fuite dans le
bilan neutronique). Puis nous identifierons différents isotopes sensibles aux variations
de puissances. Le but final est d’aboutir & une évaluation d’incertitude sur I’inventaire

isotopique de I’ensemble du ceeur.

3.1.3 Remarque concernant les méthodes de calculs

Les 5 niveaux de puissances qu’il nous a fallu choisir pour cette étude, viennent de la

connaissance des conditions usuelles d’exploitation des réacteurs de type CANDU-6 et

3Les valeurs de burnup de sortie choisies sont celle usuelles a savoir SOOOM—KV-i pour un CANadian
Deuterium-Uranium et ZIOOOMtEl pour un Advance CANDU Reactor.
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ont été construis en puissances relatives par rapport a la valeur nominale.®. Ainsi nous
avons :

e un niveau de puissance nominale a2 100% de puissance (cas appelé Norm).

e deux niveaux de puissance correspondant aux extremums locaux dans un réacteur
fonctionnant a la puissance nominale (cas 02 et 03).[Varin et Marleau, 2004]

e deux autres niveaux plus extrémes pour borner notre comparaison. Ces valeurs
de puissances limites peuvent s’obtenir, par exemple, sur les temps courts d’une
transitoire de puissance durant I’opération d’un réacteur (cas 01 et 04).

I’ensemble des autres conditions de calculs présentées au chapitre 2.3.1 ont été con-

servées. Mais nous avons également choisi de nous intéresser, par curiosité scientifique,

a I’étude d’une autre cellule de type PHWR, a savoir celle d’un réacteur de type ACR-700.

Ce réacteur utilise I’eau 1égére comme caloporteur, mais conserve I’eau lourde comme
modérateur. La grappe est composée elle aussi de 43 crayons comme la grappe CANFLEX
que nous étudions sur le réacteur CANDU-6. Cependant, son crayon central est de taille
7

légerement supérieure, il contient un mélange d’uranium naturel et de dysprosium’ a

hauteur de 10%. Les 42 autres crayons sont constitués d’uranium enrichi a 2,5%.

La figure 3.2 illustre bien la différence de proportion entre les cellules de réacteur
CANDU-6 et ACR-700. Le réseau est donc 1égérement plus serré dans le cas de I’ ACR-

700 : le pas de réseau est de 22 cm contre 28,5 cm.

Cela influence beaucoup le comportement neutronique du réacteur, car joue sur le
libre parcours moyen® des neutrons. On parle d’ailleurs de réacteur surmodéré dans le

cas du CANDU-6 alors que I’ACR-700 a volontairement été congu sous-modéré °. Le

Puissance nominale par canal : 615kW pour un CANDU-6 et 780kW pour un ACR-700
"En fait, il s’agit de dysprorisum naturel composé de plusieurs isotopes (2°Dy , 18Dy , 181Dy |
) o g ysp p P P 66 Y 66 Y 66 Yy
82Dy, W3 Dy, 384Dy ), tous stables. Les isotopes du dysprosium sont des poisons neutroniques, car
leurs sections efficaces d’absorption sont trés grandes. Lorsqu’un des isotopes du dysprosium absorbe un
neutron il reste, en général, stable : ainsi du (8% Dy devient-il du $81 Dy par exemple.
g 66 Y 66 Y P p

8Le libre parcours moyen des neutrons est la distance moyenne que parcourt un neutron issu d’une
fission jusqu’a une absorption (qu’elle aboutisse & une fission ou non).

9Cette sous-modération permet d’obtenir un coefficient de réactivité du vide négatif. En effet, le calo-
porteur a également pour réle de finir le ralentissement des neutrons. Ainsi, lorsque le réacteur fait face &
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FIGURE 3.2 Cellule élémentaire dans un réacteur CANDU-6 (a droite) ou ACR-700

(gauche).

réacteur ACR étant appelé a fonctionner a un niveau de flux plus élevé, nous avons donc

choisi ici de fixer nos puissances de comparaisons en puissances relatives par rapport a

la valeur nominale. Ces choix sont illustrés dans le tableau 3.1.

TABLEAU 3.1 Choix des puissances

Pouszi‘;tage CANDU ACR
puissance Puissgnce Puissance Puissf'mce Puissance
nominale massique grappe Nom massique grappe Nom
(M) (kW) (MW (kW)
156,40% 50,00 962 CANDUO04 60,00 1218 ACR04
115,73% 37,00 712 CANDUO3 44,00 893 ACRO3
100,00% | 31,97 615 CANDU | 3¢ 47 780 ACR
Norm Norm
37,54% 12,00 231 CANDUO2 14,50 294 ACRO2
12,51% 4,00 77 CANDUO1 5,00 102 ACRO1

une grosse perte de caloporteur, les neutrons ne sont plus assez ralentis pour interagir avec le combustible
et la réaction en chaine s’arréte d’elle-méme.
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Nous avons également conservé les bibliotheéques de bases pour cette étude, 1’'usage
de ces bibliothéques avec DRAGON étant validé, nous supposons par avance qu’au-
cune étude ultérieure (telle celle présentée au chapitre 4) de leurs compositions ne nous

aménera 2 y intégrer des isotopes particulierement contribuant en termes neutroniques.

Notre étude, présentée dans ce chapitre, s’attache notamment a controler I'impact de
la puissance neutronique sur la composition isotopique. Un isotope sans réle neutronique
ne serait étre concerné par ces calculs. Dépendamment de 1a position du crayon dans la
grappe, I’intensité du fiux varie. Cependant, la répartition réguliére des crayons laisse
présager une équirépartition du flux telle que chaque crayon d’un anneau'® est soumis
au méme flux. C’est d’ailleurs pour cette raison que le calcul sous DRAGONSse fait avec

4 mélanges différentes : une par groupe de crayon. Les puissances indiquées au tableau

FIGURE 3.3 Géométrie d’une grappe a 37 crayons

= Anneau 3
~

-~ Anneau 2

-------- Anneau 1

Crayon
central

3.1 concernent la moyenne sur chaque grappe. Nous avons choisi d’effectuer notre étude
sur les grappes et non les crayons, car le stockage des grappes se fait sans destruction de

la structure de celles-ci.

19Nous appelons ici anneau I’ensemble des crayons dont les centres sont tous situés 3 la méme distance
du centre de la grappe, comme présenté a la figure 3.3.
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Ce choix n’introduit cependant aucune erreur de calcul, en effet DRAGON évalue cette
vanation locale de flux dans la grappe et connait donc les variations de concentration
isotopique locale dans la grappe, nous avons simplement choisi de ne pas utiliser ces

données en particulier, mais simplement leurs moyennes sur la grappe.

3.1.4 Discrétisation

Pour un calcul avec ce logiciel, nous devons discrétiser le temps de séjour en cceur.
Une étude précédente [ Varin et Marleau, 2004] avait démontrée ’intérét d’affiner la dis-
crétisation lors des premiers temps de combustion (afin de parfaitement modéliser le pic
di au plutonium), puis la possibilité de limiter le nombre d’itérations lors de 1I’approche
de la valeur de burnup de sortie pour les grappes (zone d’évolution quasiment linéaire du
keg). Nous utilisons différentes puissances, mais des burnups de sortie constants, donc
idéaux pour des résultats comparables. Toutes les courbes présentées dans ce chapitre

sont tracées en fonction du burnup.

La discrétisation choisie a été construite autour de celle utilisée par une étude pré-
cédente.[Varin et Marleau, 2004] 11 s’agissait d’un calcul sur CANDU-6, le choix avait

alors été fait de discrétiser finement sur les premiers 150 et notamment autour du

o
pic du plutonium caractéristique de ce type de réacteur. Il nous est vite apparu que la
répartition proposée était insuffisante notamment pour Uintervalle [0 — 500]@. Nous
avons donc affin€ la discrétisation pour finalement obtenir une répartition trés dense sur
les premiers M—i’vl puis plus dilué une fois le pic du plutonium passé. Ainsi avons-nous

opté pour les pas de burnup suivants :
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Intervalles (bornes en Ml') Pas de burnup en 2%
t p ?

0-80 : 5

80-400 : 20
400-800 : 100

800-1200 : 20
1200-1500 : 100
1500-Burnup de sortie  : 2000

En effet, lorsque nous passons ce pic, le comportement du k. devient quasiment
linéaire. Ce qui veut dire que la création et disparition de matiére fissile a atteint un
équilibre. [Rozon, 2005b]

FIGURE 3.4 Erreur sur le kg générée par I’approximation linéaire entre 1500 et 8000
M—tl sur un CANDU-6

0.05

-0.05

-0.15}

Difference(%)

-0.25¢

0.3 L . . ) . .
1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000

Burnup(MWij/t)

Pour justifier notre approximation, nous avons tracé a la figure 3.4 la différence de

keg calculé avec un modele fin'! par rapport 3 un model§ plus grossier, pour le méme

UPpas de burnup, pour le modele fin, de 200% au lieu de 2000 sur le dernier intervalle, & savoir :
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flux, sur un CANDU-6. Les 1500 premiers MWJ gtant calculé de la méme manire, avec
p 7

le découpage présenté précédemment (d’ol une erreur, ou plutdt une différence entre

deux approximations, nulle avant ISOOM—I}VZ).

Evidement, une erreur de 0,25% maximum a été considérée comme négligeable. 11
est intéressant de noter que cette erreur varie énormément entre 1700 et 3000—1\%@, cela
est vraisemblablement d@ a un isotope particulier ayant une grande influence sur le k.g.

D’ou I'intérét de I’étude particuliere des isotopes présentée au chapitre 4.

3.2 Variation du k.4 en fonction du niveau de puissance

Lorsque I’on s’intéresse a la neutronique du réacteur, le coefficient de multiplication
effectif(ou K effectif”’, noté par la suite : k.g), est un excellent indicateur de réactivité
potentielle du combustible!?, Or cette valeur évolue plus ou moins rapidement en fonc-
tion de la puissance sous laquelle on “briile” le combustible. En effet, elle dépend du
burnup c’est a dire de la puissance et du temps.[Rozon, 2005¢] Nous allons donc, dans

cette partie, évaluer cette variation.

3.2.1 Vue d’ensemble

Regardons dans un premier temps 1’évolution du coefficient de multiplication effectif

dans son ensemble, ce qui est fait dans les figures 3.5 et 3.6.

Nous remarquons que :
e La variation de k. pour un CANDU-6 passe par un maximum local, alors que celle

de I’ ACR-700 est quasiment linéaire. Ce résultat classique provient de I’importance

[1500 — 8000]

— —

2le kg est obtenu par résolution de 1’équation de diffusion : M® = AF @ [Rozon, 2005a]. Si cette
valeur est rapportée & un réseau infini on aboutit au calcul de la réactivité du réseau avec poo = 1 —
t[Rozon, 2005¢]



67

FIGURE 3.5 coefficient de multiplication effectif pour un CANDU-6 :
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FIGURE 3.6 coefficient de multiplication effectif pour un ACR-700 :
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de la contribution du plutonium 239 dans la combustion par rapport a celle de
I’'uranium 235 (plus faible dans 1’ ACR-700 a cause de I’enrichissement de départ
en matiére fissile plus important de ce dernier).!?

¢ Nous remarquons également que la variation générale (et ce, dans les 2 cas) est in-
versement proportionnelle au taux de combustion (le coefficient de multiplication
effectif est plus faible pour un taux de combustion plus élevé). Ainsi, un combus-
tible briilé & plus forte puissance atteindra sa limite utile en coeur plus rapidement
(problématique bien connue en gestion du combustible).

e La combustion en cceur atteint 20000@ pour un ACR-700 alors qu’elle n’est
que de SOOOM—IW pour un CANDU-6, mais si I’on observe simplement les 8000
premiers M—l’vl des grappes issue de I’ ACR-700, nos retrouvons plusieur similitude

de comportement avec celle sortie d’'un CANDU-6

3.22  Couplage des notions de k. et burnup

La figures 3.7 illustre la variation de différence de k. en fonction du taux de com-

bustion selon le niveau de flux par rapport a la puissance nominale.

Nous remarquons alors que :

e L’erreur du k.g autour de la valeur nominale suit la méme variation en fonction du
niveau de puissance que le k.5 lui méme.

e Une figure similaire peut étre obtenue pour 1’ACR-700, nous y remarquons que
I’effet de la modification de puissance, pour un méme burnup de 80001‘—471’21, est
plus prononcé aux faibles valeurs de flux pour ce réacteur’®.

Le tableau 3.2 nous permet d’illustrer la seconde remarque, et également d’aller plus

loin.

131 ¢ plutonium étant non naturel, il apparait progressivement, contribuant de plus en plus & la valeur
de k.g jusqu’a saturation (ce comportement est trés visible aux environs de 1000-1500 MWj/t, suivant
les niveaux de puissances, dans le CANDU-6), puis ne suffit plus 2 contrer la diminution générale du
coefficient de multiplication effectif qui évolue alors de fagon linéaire décroissante.

14Méme si, dans les deux cas, lorsque la puissance augmente le kg diminue.
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FIGURE 3.7 Variation du coefficient de multiplication effectif pour un CANDU-6 en

fonction du burnup
15 T T T T T T I T
CANDU1
1k -~ — — - CANDU2 i
—%-—— CANDU3
- - CANDU4

Différence (%)

1 1 L 1 1 1 1 1
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TABLEAU 3.2: Calcul de la différence de kg en fonction du

burnup.
Burnup Différence de kg Valeur
CANDUO1 | CANDUO2 | CANDUO3 | CANDUO4 | CANDUNorm
0 0,00% 0,00% 0,00% 0,00% 1,12
20 -0,11% 0,33% -0,13% -0,43% 1,10
25 -0,34% 0,14% -0,11% -0,39% 1,09
45 -0,76% -0,23% -0,03% -0,16% 1,08
65 -0,92% -0,35% 0,01% -0,01% 1,08
105 -1,14% -0,49% 0,05% 0,12% 1,08
205 -1,49% -0,77% 0,10% 0,30% 1,08
305 -1,62% -0,90% 0,15% 0,45% 1,08
405 -1,64% -0,93% 0,17% 0,54% 1,08
505 -1,61% -0,92% 0,18% 0,59% 1,08




70

Suite de la page précédente
1005 -1,45% -0,80% 0,16% 0,56% 1,08
3505 -1,22% -0,61% 0.11% 0,37% 1,05
5505 -1,14% -0,58% 0,10% 0,34% 1,02
7505 -1,06% -0,56% 0,10% 0,33% 0,99
8000 -1,04% -0,56% 0,10% 0,33% 0,98
Burnup Différence de kg Valeur
M‘tﬂ ACRO1 ACRO2 ACRO3 ACRO4 ACRNorm
0 0,00% 0,00% 0,00% 0,00% 1,28
20 -0,78% 0,28% -0,12% -0,43% 1,24
25 -1,09% 0,06% -0,11% -0,41% 1,24
45 -1,67% -0,47% -0,03% -0,19% 1,24
65 -1,81% -0,62% 0,03% -0,01% 1,23
105 -1,85% -0,66% 0,06% 0,15% 1,23
205 -1,90% -0,67% 0,06% 0,18% 1,23
305 -1,96% -0,71% 0,07% 0,20% 1,22
405 -2,01% -0,75% 0,07% 0,22% 1,22
505 -2,03% -0,77% 0,08% 0,24% 1,22
1005 -2,03% -0,79% 0,09% 0,29% 1,21
3505 -1,95% -0,73% 0,08% 0,26% 1,18
5504,8 -1,93% -0,71% 0,08% 0,25% 1,15
15504,8 | -1,58% -0,66% 0,08% 0,28% 1,00
21500 -1,12% -0,59% 0,09% 0,30% 0,92

En effet, nous y voyons que, pour les faibles niveaux de puissance (autour de 15% de la
puissance nominale), I’écart se situe entre 1, 5% et 2% selon le réacteur. Alors que pour

les autres cas, la différence entre le k.5 4 un niveau donné et le cas nominal dépasse rare-
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ment 1%. Cela illustre bien le fait qu’un réacteur nucléaire est capable d’opérer aisément

a différentes puissances. .

Si nous concentrons notre étude sur les tout premiers MWj/t (Pour les 200 premiers
MWij/t, avant le maximum d’importance du role du 23° Py ) nous obtenons la figure 3.8

(une figure similaire est obtenue avec le CANDU-6).

FIGURE 3.8 coefficient de multiplication effectif pour un ACR-700 sur les premiers
MW;j/t :

1 28 _I T T T I i
: ——— ACR1
- — — ACR2
1274 e
, —— ACR3
126 N\ R
\\ y —+— ACRNorm
= 125+ -
<
124} - )
1.23F .
122+ -
L 1 1 ] 1
0 50 100 150 200

Burnup(MWj/t)

Ce qui nous conduit a une nouvelle constatation :

e Le burnup, abscisse du maximum local de k.g dii au pic de plutonium varie en
fonction du niveau de puissance. 1l intervient d’autant plus t6t (sur une échelle de
burnup) que le flux neutronique est faible.

En fait, ceci est simplement dfi & la nature méme de ce pic. Pour produire du pluto-

nium 239, il faut produire du neptunium 239 puis lui laisser le temps de décroitre. C’est
donc la demie-vie de cet isotopes pere'® qui conditionne le moment ou a lieux le pic du

plutonium. Or, comme nous 1I’avons déja expliqué précédemment, le taux de combustion

I5C’est cette particularité qui a permis le développement rapide de cette technologie, lorsque les pre-
miers essais de piles concernaient des modeles de seulement quelques MW,
1Demie vie du 23° Np : environ 2 jours et 8 heures
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couple les notions de temps et de puissance. Si le temps reste le méme avant I’appari-
tion du pic du plutonium, mais que la puissance est plus faible, le pic du plutonium se
produira donc a un burnup inférieur et apparaitra alors plus tot sur nos courbes (toutes

tracés en fonction du taux de combustion)'”.

Si nous vous avons tracé les courbes représentant 1’évolution de la différence de k.4
par rapport au cas nominal en fonction du burnup a la figure 3.7, ¢’est pour remarquer que
cette différence varie de maniére non linéaire avec le burnup. D’ou I'idée, que certains
isotopes influent sur le k.5, mais de maniére variable, au long du cycle du combustible, et
que les acteurs et les roles sont différents selon le niveau de puissance. Le k. est en fait
une notion globale, elle nous permet d’étudier ce qui se déroule en coeur et conditionne

le bilan de sortie.

Mais il nous faut maintenant entrer dans les détails pour arriver a notre calcul d’incer-
titude concernant la concentration isotopique finale des grappes. Dans la suite de ce cha-

pitre, nous chercherons donc a valider cette hypothése et a isoler les isotopes concernés.

3.3 Etude des isotopes sensibles aux variations de flux neutronique.

Comme nous 1’avons vu au chapitre 1.1.2, certains isotopes ont une grande impor-
tance en terme de radioprotection et gestion des déchets (a cause notamment du relache-
ment d’énergie important sur une période elle aussi importante), nous les appellerons ici
isotopes sensibles. La prévision exacte de leur concentration (ou au moins 1’évaluation
de I’erreur produite par I’approximation d’une évolution de grappe « au pire cas » au
lieu d’« au plus juste cas ») est importante pour juger du risque plus ou moins important

qu’ils font courrir lors de leur manipulation ou stockage a court, moyen et long terme.

En effet, une petite erreur de concentration en sortie de cceur pourrait &tre non né-

gligeable dans un calcul d’évolution au bout de périodes critiques : 50, 300, 10000 ans.

171 a réciproque est également vraie.
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Ceci est sans parler des problemes qu’elle entrainerait dans I’optique d’un retraitement
ou d’une réutilisation des grappes sorties de cceur. En effet, il faudrait, pour ces deux
opérations, connaitre avec une certaine précision I’inventaire isotopique ou, du moins,
la répartition statistique isotopique probable, pour pouvoir automatiser le processus de

gestion des déchets.

Apres nous étre intéressé au niveau global du k.g, et a sa variation, nous allons ici
tenter d’étudier I’activité isotopique a 2 niveaux :
e au niveau d’une grappe dans une configuration donnée (CANDU-6, ACR-700, ni-
veau de puissance...)
e sur ’ensemble des grappes sorties du coeur (pour chacun des deux types de réac-
teurs)
Dans cette section nous nous intéresserons d’abord a la premiére de ces deux questions ;

la seconde sera résolue a la section 3.4.

3.3.1 Protocole de détermination des isotopes sensibles

Nous avons étudié, pour chacun des 80 isotopes cités au tableau 2.3, les concentra-
tions 2 la sortie du coeur et 1a facon dont elles variaient selon les valeurs de flux données
par le tableau 3.1. Ensuite, nous avons choisi ceux dont les variations de concentra-
tions étaient non négligeables. Pour finalement arriver a un classement de ces isotopes
en différentes catégories, puis permettre a la section 3.4, une estimation de I’activité

globale des grappes en sortie de coeur.

3.3.2 Isotopes sensibles

Nous avons donc, en suivant la procédure ci-dessus, isolé 37 isotopes dit sensibles
pour le CANDU-6 (dont 5 lui sont spécifiques) et 36 pour I’ACR-700 (dont 4 qui lui sont

spécifiques). Les isotopes spécifiques a chaque réacteur sont notés en caractéres gras
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dans les tableaux 3.3 et 3.4, qui contiennent I’ensemble des isotopes sentibles. Concer-
nant les 32 éléments communs aux 2 cas, nous retrouvons des isotopes tres sensibles,
tels que des actinides mineurs (les américium 241 et 242 par exemple, émetteurs o et
(—, ou les neptunium 238 et 239, émetteurs S—) mais aussi des représentants de la fa-
mille des plutoniums (23°Pu et 23 Pu pour les deux types de réacteurs, 2;2Pu pour
1’ ACR-700, 238 Py pour le CANDU-6). Les poisons neutroniques (le xénon 135 et I’jode
135) pour lesquels nous connaissons parfaitement les équations d’évolution et que nous

savons directement reliées au flux, sont aussi concernés dans les deux cas.

Nous avons classé les différents isotopes par groupes de comportement face aux ni-
veaux de puissances :

¢ Ceux dont la concentration varie avec la puissance de facon linéaire croissante.

e Ceux dont la concentration varie avec la puissance de fagon logarithmique crois-
sante.

e Ceux dont la concentration varie avec la puissance de fagon lin€aire décroissante.

e Ceux dont la concentration varie avec la puissance de fagon exponentielle décrois-
sante.

e Ceux ayant un comportement plus complexe

Tout ceci est rassemblé dans les tableaux 3.3 et 3.4.

TABLEAU 3.3 Isotopes sensibles dans un CANDU-6.

Augmentation 21;181 Ce 156 Ly, 157Gd 1357 147Nd IW
linéaire Np 239Np 149Pm 151 Pm 143Pr 105Rh
103 Ru 133 Xe
Diminution 133Cg 105 pg 107pq 141 pp B8py | 103py
linéaire
Augmentation | Ce | 134Cs | PiEy | By | 256Py | 2Py

Logarithmique | 3*Xe

Diminution 241 g | 222 4, | 135006 | 14N | 1496,
exponentielle
Cas 143Nd 147Pm 148Pm 14'8um 1495m

spécifiques
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TABLEAU 3.4 Isotopes sensibles dans un ACR-700.

. 14106 156Eu 157Gd 135] 147Nd 238Np
Auig‘r.nt?nFauon 29Ny | 19pm | 51py, | 43p. | 105Rp | 108py,
inéaire 133 y
Diminution 105pg | Mip, |103pp
linéaire

Augmentation | 1¥Ce | BCs | By | By | ¥Py | 2Py |
logarithmique | 2?Pu | ¥Xe

Diminution 241 g0 | 292 4, | 13500 | MApg | 147G,
exponentielle

Cas 243Am 147Pm 148Pm 14'8um 1495777, ISUSm ‘
spécifique 151Sm

Nous remarquons que tout isotope ayant un comportement donné dans un réacteur
conserve le méme comportement dans 1’ autre réacteur. En effet, les équations de champs
de noyaux dépendent de I’intensité du flux et non de la nature de celui-ci. Ce qui va-
rie, ce sont donc les ordres de grandeur, car un élément précurseur peut étre produit en
plus grande quantité dans 1’'un des deux réacteurs. C’est d’ailleurs I’enchainement de
plusieurs éléments précurseurs, influencés différemment par le flux : un précurseur dont
la concentration varie de fagon linéaire et un autre pour lequel la concentration varie
de facon exponentielle, qui peut aboutir au comportement complexe de la variation de

I’isotope fils.

Par contre, les allures de la plupart des courbes issues de 1’ACR-700 sont quasiment
similaires a celles du CANDU-6 jusqu’au burnup de 8000%. Le prolongement de la
combustion dans I’ ACR-700 ne fait que prolonger I’évolution des isotopes stoppée par
1a sortie du cceur dans un CANDU-6. Nous avons illustré cela en tragant les courbes du
plutonium 236 dans les deux cas sur un méme graphique a la figure 3.9. L’utilisation de

la notion de burnup est donc idéale pour visualiser les courbes.

Ainsi, nous nous intéressons dans la section suivante & quelques-uns de ces isotopes,

choisis pour leurs capacités a représenter le comportement de leur groupe.
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FIGURE 3.9 Evolution de la concentration en 23Pu dans un ACR-700 et dans un
CANDU-6 :
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3.3.3 Modéele mathématique de groupe

Nous allons illustrer mathématiquement ici, grace au modele des équations du champ
des noyaux présenté au chapitre 1.2.2, I’évolution des concentrations dans le combustible

en ceeur.[Marleau, 2004a)

Dans cette section, nous utiliserons un raccourci linguistique par rapport a la sec-
tion 3.3.2. Ainsi lorsque nous parlerons d’évolution linéaire pour nos groupes, nous
sous-entendrons que la variation, c’est-a-dire la dérivée de la concentration, augmente
linéairement avec le flux. Ecrire « isotopes 2 variation linéaire » équivaudra donc  « iso-
tope dont la concentration a un burnup donné varie de fagon linéaire par rapport au flux

(2 1a puissance) ».'8

3.3.3.1 Isotopes a variation linéaire

Ce groupe contient, entres autres, iode 135 (1351 ). Afin d’illustrer ce que nous ap-
pelons un isotope a variation linéaire, nous avons tout d’abord tracé, sur la figure 3.10, la
concentration de I’iode 135 en fonction du burnup pour un CANDU-6. Nous remarquons
sur ce graphique, que la concentration en sortie semble dépendre directement du niveau

de flux auquel la grappe a été brulée.

L’iode 135 posséde une équation d’évolution bien connue :'°

55°1
Y Ef¢(1 _ e—)\%gsl(t-—to))

NEI(1) = N (tg)e 2 T0to) 4 L
dsa 1

3.1

8remarque valable pour toutes les appellations de groupes, tel que logarithmique, exponentielle. . .

19Forme temporelle obtenue en supposant que I’évolution se déroule 2 flux constant, que les sections
efficaces microscopiques sont indépendantes du temps et que les concentrations des isotopes fissiles ne
varient pas beaucoup sur I’intervalle de temps considéré.
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FIGURE 3.10 Variation de la concentration en }3°/ dans un CANDU-6 selon le niveau
de puissance :

x107°
14 T T T T T T T 3
iy _
a
(=%
< * * *
g ¥
? ; CANDU1 —]
£ ~ - - - GANDU2
£ 6f wwt—- CANDUS 7
o
s 1 -~ CANDUA4
© af —— GANDUNorm 7
e e ]
2t i
1 | 1 1 1 i i
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000

Burnup(MWij)

Une réorganisation de I’équation pour mettre en valeur le rdle du flux (¢) nous donne :2°
Yég"’fz b 135 ys Iy ¢
135 135 f _ I f
N&=T(t) = (N5 (29) — —W)e A3 (t—to) —f,\éT (3.2)

Le premier terme correspond a la transitoire. Lorsque que I’on atteint le régime per-
manent ({ — 00), et quelque soit la valeur de concentration initiale (N 83 (to), valant par
exemple O pour une grappe neuve), le ﬂux (¢) contrdle, tel un coefficient multiplicatif,
la concentration isotopique (terme ‘fl\lTI) Ainsi, plus cette valeur de flux est élevée,

plus la concentration augmente rapidement.

La figure 3.11 illustre la variation autour du cas normal, de la concentration isotopique
de I’}3°] en sortie d’'un CANDU-6. Nous y visualisons parfaitement la linéarité de la
variation de concentration du flux. Il y a donc bien un lien direct, correspondant en un

simple coefficient dans ce cas, entre niveau de flux et la concentration en sortie de coeur.

20Vous trouverez en page xx le descriptif complet des notations utilisées dans ce rapport, y compris les
symboles mathématiques des présentes équations.
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FIGURE 3.11 Variation de la concentration finale en 33°/ dans un CANDU-6 selon le
niveau de puissance :
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Nous avons sélectionné 4 isotopes dont la variation de concentration en fonction de
la puissance est linéaire positive, mais dont le comportement en coeur répond a des
schémas bien différents :

e Liode 135, déja explicité avec I’équation 3.2 et illustré par la figure 3.10. Nous
avons ici I’illustration d’un isotope saturant avec le temps dans le réacteur. La va-
leur de saturation dépend directement du flux qui agit comme un facteur multipli-
catif.

e L’europium 156 dont nous avons tracé la courbe d’évolution pour un CANDU-6 2
la figure 3.12. Son évolution, une fois la transitoire passée, est linéaire croissante.
L’ augmentation du flux augmente la pente de la courbe de fagon linéaire par rapport
a la puissance.

o Le praseodyme 141 a un comportement trés proche de 1’europium 156 ainsi que

I’illustre 1a figure 3.13.
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FIGURE 3.12 Evolution de la concentration en }3Eu dans un CANDU-6 :

0.04 T T T T T T T
0.035 ———— CANDU1 4
- — — CANDU2
0.03+ -—— CANDU3 9
""" CANDU4 -
0.025- —+— CANDUNorm ’

0.

0.015

0.

0.005 -

02}

01

0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000
Burnup(MWij/t)

8000

FIGURE 3.13 Evolution de la concentration en 3" Pr dans un CANDU-6 :
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FIGURE 3.14 Evolution de la concentration en 23 Np dans un CANDU-6 :
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o Le neptunium 239, dont nous avons tracé 1’évolution 2 la figure 3.14, illustre le cas
d’un isotope évoluant d’abord vers un maximum local puis réaugmentant par une
exponentielle douce. Encore une fois, I’augmentation de la puissance multiplie de
facon linéaire la fonction exponentielle.

Si nous comparons maintenant la valeur finale en sortie de coeur pour un niveau de
puissance donnée par rapport au cas normal, nous obtenons les tableaux récapitulatifs
présentés a la section II (IL.2 et I1.3). L’intérét de ces résultats tient essentiellement en
une estimation chiffrée des variations de concentrations, estimation qui nous servira en

section 3.4.

3.3.3.2 Isotopes a variation logarithmique ou exponentielle

Les isotopes que nous avons intitulés ainsi sont ceux pour lesquels les faibles niveaux
de puissances ont un impact bien plus important sur la concentration isotopique que les
hauts niveaux de flux. Ce comportement s’illustre au moyen de la figure 3.15, qui nous
montre un fort décalage des courbes de concentration pour les grappes briilées a faible
puissance par rapport aux grappes ayant subi de hauts niveaux de flux dont les allures

sont toutes localisées autour de la courbe de concentration du cas nominal.

Le contraire, & savoir : ceux pour lesquels les hauts niveaux de flux ont un impact
bien plus important sur la concentration isotopique que les basses puissances, s’explique
exactement de la méme maniere. Ces deux catégories n’en forment en fait qu’une, car les
deux allures de courbes (logarithmique et exponentielle) sont, en fait, mathématiquement
symétriques telle que le sont les droites affines croissantes ou décroissantes du para-
graphe précédent. L’exemple typique de ce genre de comportement est celui du xénon

135. Son équation d’évolution découle de celle de ’iode 135 écrite précédemment et du
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FIGURE 3.15 Evolution de la concentration en }3°Xe dans un CANDU-6 :
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xénon 133 :
3 Xe
Y54 by 133
Néi“‘Xe( t) = N543X6( )e—aa % p(t—to) + ! ¢( o254 Xe(t—to)) (3.3)

A133X

NEEXe(p) = NHXe(y)em R X ook o8 X ) (t—to)

135 Xe X
N (sta Y54 Y54 6)2f¢
)\é?ﬁXe + 54 Xe¢
(T 4 V)59 - NEPINEPT (1) — NEXNIPXe (1)
+ 135y i85 Xe 138 e 1351 133y,
Ass Xe + (o +0o Yo — Ass’ T — Xsa

135
(e—(Aé35Xe+aé4 X g)t—to) _ =N T(tto) _ e—*543xe(t—to))

135 135y, 133y
(1 — e~ X 4o 4od ) at0)

3.4

L’équation précédente (3.4) se simplifie lorsque nous faisons tendre ¢ vers I’infini (une

fois la transitoire passée), tel que pour la plupart des isotopes en sortie de coeur. Nous
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obtenons alors :

83°1 52> Xe 532 Xe
N54 (t) = )\135X + 125X6¢ (35)
54 A€ L gb (
En fait, cette équation est de la forme :
Agp
—_— 3.6
B+ Co¢ (3.6)

Voici pourquoi nous avons classé dans la méme catégorie les évolutions logarithmiques
et exponentielles : dépendamment de 1’importance des coefficients A, B et C, le numé-
rateur a plus ou moins d’importance. Lorsque 1’on évalue la dérivée de cette équation
pour comprendre le comportement de la variation en fonction de ¢, nous obtenons un
comportement en 1/x? (qualifié ici, par abus de langage d’exponentiel) ou en % (qualifié
quant a lui de logarithmique). Mais qu’appelle-t-on un comportement logarithmique ou
exponentiel 7 Les figures 3.16 et 3.17 illustrent bien ce propos (logarithmique pour le

135 X'e , exponentiel pour le 24' Am ).

FIGURE 3.16 Variation de la concentration finale en }3° Xe dans un CANDU-6 selon le

niveau de puissance :
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FIGURE 3.17 Variation de la concentration finale en 23' Am dans un CANDU-6 selon le
niveau de puissance :
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L’étude du xénon 135 illustre bien les différents rdles qu’a la valeur de flux sur sa
concentration. Ici, ce coefficient intervient 2 trois niveaux. Il provient a la fois de la
désintégration radioactive de I’iode 135 dont le cas a été étudié précédement, mais aussi
directement de la fission de 1'uranium 235 (pour environ 1% des produits de fission)
intrinséquement liée au flux neutronique, et enfin de 1’absortion neutronique élevée du
xénon 133 (3,11 Mb?!) lui-méme produit de fission. Nous avons choisi de joindre en
annexe les détails de I’étude concernant 3 isotopes particuliers. A savoir :

e L e xénon 135, isotope a saturation, dont le cas est connu et étudié et qui va nous ser-
vir a illustrer mathématiquement notre propos. Sur Ia figure 3.15 nous remarquons
clairement que ’impact des petites puissances sur les concentrations est trés im-
portant (courbe tres éloignée des autres) contrairement aux fortes puissances toutes
regroupées a un niveau donné.

e Le plutonium 236.

211Mb (ou Mega Barn) = 105 b soit 10~ 8cm?
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e L’américium 241 (voir figure 3.18).

FIGURE 3.18 Evolution de la concentration en 2:*Am dans un CANDU-6 :
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Les deux derniers isotopes ont été sélectionnés pour leurs roles importants en terme
de gestion des déchets et de sécurité liée a la manipulation des grappes en sortie de coeur
(Ce sont tous les deux des émetteurs « ). Le cas de américium 241 est d’autant plus
intéressant que cet isotope voit sa concentration dépendre treés fortement du niveau de
puissance, bien au-dela des autres isotopes. En effet, une grappe briilée & petite puissance
dans un ACR-700 contient une quantité¢ d’américium en sortie de ceeur jusqu’a 10 fois
supérieures a celle d’une autre briilée a pleine puissance (soit presque un gramme d’a-

méricium 241 par grappe).

3.3.3.3 Isotopes a comportement complexe

Lorsqu’un isotope est soumis & un flux neutronique, nous pouvons définir le concept
de demie-vie équivalente. En effet, la désintégration n’est plus la seule voie de disparition

de I'isotope qui peut aussi disparaitre par fission, absorption. .. Par exemple un isotope



87

tel que I’xénon 135 ayant une demie-vie effective de 9,14 h voit-il cette valeur réduite a

1,28 h sous un flux “normal” de 1014249 dang un CANDU-6.[Marleau, 2004a]

Cette variation est directement dépendante du flux. Elle peut ralentir ou accélérer
I’approche d’un niveau de saturation isotopique. Si I’on considere différentes grappes de
burnup égales, mais ayant subi différents niveaux de puissances ; outre la valeur, I’avancé

dans le schéma de variation isotopique ne sera pas forcément la méme.

Ainsi certains isotopes peuvent-ils se retrouver qualifiés de "complexes” car & un bur-
nup de sortie donné, pour les hauts niveaux de puissances, ils réussissent a atteindre leur
saturation (graphiquement, on parle d’une asymptote horizontale, donc d’une dérivée
nulle) alors qu’il sont encore en déséquilibre pour les faibles puissances (dérivée non
nulle)?2. Dans ce cas, aucune corrélation ne peut &tre trouvée entre puissance et concen-
tration isotopique finale. Le probleme vient du fait que notre classification se base sur

les concentrations en sortie de coeur, c’est a dire pour un burnup donné.

Le cas du samarium 149 est intéressant pour illustrer ce propos. Comme nous le
voyons 2 la figure 3.19, il pourrait pratiquement &tre qualifié de linéaire dans un réacteur
CANDU-6 si son évolution sous faible flux ne divergeait pas vers 7000%@ gure 3.20).

Cette divergence est confirmée par le suivi isotopique dans I’ ACR-700 (figure 3.21).

Nous obtenons alors une courbe de variations de concentrations en sortie du coeur
en fonction de la puissance (figure 3.22) qui n’est ni une droite, ni interpdlable par un
logarithme, polyndme ou une exponentielle. S’il a été classé dans les deux cas comme
complexe, c’est parce que cet isotope est en phase transitoire au moment de le sortir du
coeur dans les deux cas : les courbes de concentration s’intersectent, laissant celles des
faibles flux d’abord provoquer les plus fortes concentrations (& faible burnup) puis passer
en dessous de toutes les autres lorsque le taux de combustion augmente. Ainsi, nous ne

pouvons le qualifier réellement de linéaire dans le cas du CANDU-6 car nous n’avons pas

22Cette remarque est aussi valable pour les isotopes ayant une longue phase transitoire avant que
s’équilibrent destructions et créations isotopiques.
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FIGURE 3.20 Concentration en §3°Sm dans un CANDU-6 selon le niveau de puissance.
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FIGURE 3.21 Variation de la concentration finale en }3°Sm dans un ACR-700 selon le

niveau de puissance.
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FIGURE 3.22 Concentration en ;3°Sm dans un ACR-700 selon le niveau de puissance.
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assez de points pour confirmer cet état et qu’il faudrait réaliser une étude plus fine pour

comprendre cette transitoire.

FIGURE 3.19 Variation de la concentration finale en {3°Sm dans un CANDU-6 selon le
niveau de puissance.
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3.3.4 Résultats chiffrés

Nous avons rassemblé en annexe I les tableaux récapitulatifs (tableau I1.2 et tableau
I1.3) des concentrations en gramme par grappe (g_rfﬁ) et des variations en pourcentage
par rapport au cas normal, pris en référence (4°™ colonne de ces tableaux). Comme ex-

pliqué précédemment, 1’ensemble de ces valeurs servira & notre étude statistique présenté

par la suite.
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3.3.5 Influence des historiques de puissance en ceur sur le comportement des

grappes hors ceur

Toujours dans le but de comprendre I’'impact du niveau de flux sur ’inventaire isoto-
pique, nous avons fait évoluer nos grappes issues des 2 types de réacteur sur une période
comprise entre la sortie de coeur et 100000 ans. Nous avons, pour cela, calculé I’ activité
des grappes de puissance 2 et 32* au cours du temps, puis tracé et présenté les résultats

aux sous-sections 3.3.5.1 et 3.3.5.2.

Si nous avons choisi de suivre les grappes 2 et 3, comme expliqué dans le chapitre
3.1.3, c’est parce qu’elles représentent les niveaux de puissances limites d’un coeur fonc-
tionnant a la puissance nominale de fagon normale (sans transitoire ou saut de puissance).
Ainsi les courbes d’activités a d’antres niveaux de puissance devraient-elles se tracer
entre elles sur les figures et nos différents cas d’étude bornent graphiquement la zone
d’incertitude. L’étude complete de 1’énergie de décroissance d’un combustible usé ne
sera abordée que dans le chapitre 5. Ce qui nous importe ici ¢’est d’isoler les différents
acteurs de 1’activité hors coeur, pour pouvoir, dans I’étude statistique du coeur, isoler les
isotopes qu’il faudra réellement suivre pour affiner 1’étude de I’inventaire isotopique et

faire le lien entre puissance en coeur et activité résiduelle.

3.3.5.1 Le cas des grappes issues du CANDU-6.

La figure 3.23 présente les résultats sur les 300 premieres années a la sortie du coeur.

Nous y remarquons d’emblée que les d’activités sont tres comparables au-dela de 50 ans.

Si nous nous intéressons aux premieres valeurs et calculons les différences d’activité

en pourcentage par rapport au cas normal (de 31, 97@) nous obtenons le tableau 3.5.

Z3Voir le tableau 3.1 2 la section 3.1.3 pour de plus amples détails. La puissance 2 correspont ainsi 2
14,5M% et Ja puissance 3 2 44, 022% pour I' ACR-700.
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FIGURE 3.23 Variation d’activité pour une grappe sortie d’'un CANDU-6 selon le niveau
de puissance sous lequel elle fut brillée :
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Ce tableau nous présente 1’évolution chiffrée de la différence d’activité dans le temps,
il nous montre I’'importance des différences. Nous remarquons ainsi que ’activité peut
étre jusqu’a 60% plus faible pour les grappes briilées a faible puissance au moment de la
sortie du coeur, mais également de 15% plus élevée pour les grappes dites chaude. C’est
ce dernier chiffre qui est significatif, il imposera la limite supérieure réelle?* en terme de
radioprotection. Le tableau illustre bien la diminution rapide de la différence d’activité,
qui est inférieur a 0, 7% au moment de la seconde manipulation des grappes, soit aprés
6 ans. Elle est, certes, encore de presque 7% pour les grappes briilées a faible puissance,
mais il s’agit d’une différence négative, donc peut intéressante en terme de radiopro-
tection. Elle permettra néanmoins d’avoir une idée des bornes entre lesquelles peuvent
se situer nos résultats si une incertitude sur les conditions expérimentales de mesure

demeure, et que notre modele donne des valeurs trés différentes desdites mesures.

3.3.5.2 Le cas des grappes issues de I’ACR-700

Comme précédemment, I'impact du niveau de puissance par rapport au cas normal
(38, 42%“1) est trés important lors des 50 premieres années puis s’efface au-dela. Ainsi,
nous obtenons le tableau 3.6 dont les valeurs de différences observées sont trés proche de
celle du méme tableau présenté pour le CANDU-6. Ceci est évidement dii & la similitude
entre les listes d’isotopes influencés par le niveau de puissance que nous avions établi a 1a
section 3.3.2. L’ordre de grandeur des différence quand a lui, relativement important du-
rant les 50 premiéres années, est vraisemblablement controlé par la présence d’isotopes
fortement influencés par la variation de puissance et ayant des demi-vies relativement
courtes. La plupart du temps, si un isotope a une demie-vie réduite c’est qu’il est par-
ticulierement actif. D’ou la nécessité d’étudier ces variations car elles vont influencer

I’activité des grappes sortie du cceur et donc aussi la puissance résiduelle.

24 Avant un quelconque facteur de sécurité.



95

%TLTI'0 | %8TTS1- 0¢ %86S1°0 | %YEI6°1- £e %I91E0 | %SI99°¢- 91
%LTEL'O | %BIVSI- 6V %1E91°0 | HL6E6'T- [43 %LIYED | %L6TOYV- 19!
%LEETO | BLOLS I~ 14 %IS91°0 | %0L96°1- |§% %¥88E0 | %O0LY' V- 14!
%ISEI0 | %6£65°1- Ly %S991°0 | %1866°1- 0¢ WBLSEV'O | %IV66°Y- el
%8YE1‘0 | %OLI - o %EOLI0 | %61E0°T 6C %IT6V0 | %OY19°C- [4)
%88€1°0 | %10¥9°1- 9% %YELI0 | %L690°T- 8¢ %€09S°0 | %6SYE9- 11
%YTr10 | BLIOY1- 144 %SLLIO | %YTITT- LT %01+¥9°0 | %¥60T L- 01
%0TP1°0 | %9¥89°1- 1974 %9181°0 | %8091°C- 9¢ %STPLO | %EIVT'S- 6
%THP1°0 | %I60L1- [44 %ELBI0 | BLBITT §C %BLYL8O | %660S°6- 8
%6v¥r1°0 | %86TL - Iy %TT61°0 | %YL8TT- T %1090°T | %OLYI‘11- L
%¥8¥1°0 | %EISL'1- oy %1661°0 | %6L9ET- £€C %YOreE'l | %918E'El- 9
%S6v1°0 | BYYLL - 6t %¥80T°0 | %959V T (44 %YYLL'l | %L8LS9T- Y
%01S1°0 | %LI6L T~ 8¢ %1612°0 | %6185°T- 1 BIVEY'T | %8TTI‘ 1T )4
%8TS1°0 | %E8IST- LE %YIET0 | BLETLT 0c¢ BLTVE'S | %S060°LT- £
BTYSI0 | BEIPS'I- 9t %BILYTO | %6¥68°T- 6! %6LOEY | BITTY EE- (4
%S9G1°0 | %1598°1- S¢ %8S9T°0 | %LEOT E- 81 BETVY'S | %1910 1
%06S1°0 | %9L88'1- 149 %188T°0 | %09S¢€c- Ll %E6L6'ET | %90T1°19- [‘o
[%: 1014 ra: 19074 Ammw::.mv [%:10)74 ra: 19\ Amumu::wv [%:10)74 ra.-vel 4 Amow:smv
(9 )yooua1yI(l sdwiay, (95 )o0uaIiIq sdway, (9 )YooudIRpJI(] sdway,

QouaI9Jo1 ud sud euLiou sBd 9] 19
00L-¥DV un suep A\:w:o %) €10 AE“: 0S ‘$1) 7 douessind e[ e sogipein saddeid sof onus 911ANOE, P OUAIIYPIJ 9 NVATAV]L




96

3.3.5.3 Contribution isotopique

Que ce soit pour le CANDU-6 ou I’ACR-700, nous observons une grande différence
lors des 50 premieres années. Cela est donc di a la présence d’un ou plusieurs isotopes
dont la variation de concentration selon le flux est forte et dont 1a demie vie est de I’ordre
de 15 - 20 ans ou moins. En effet, on estime que la presque totalité des représentants
(90%) d’un isotope donné ont disparu apres une durée de 3 fois la demie vie, si I'in-
fluence sur 1’activité hors cceur de la grappe n’est plus visible au dela de 50 ans, c’est
gu’elle est gouverné par des isotopes qui ont alors totalement disparus, donc dont la de-
mie vie est inférieur a 15 ans. Nous avons réussi a identifier les isotopes du tableau 3.7

comme grandement contribuants :

TABLEAU 3.7 Isotopes responsables de la grande partie de I’activité des grappes en
sortie de coeur et sur les cinquante (50) années suivantes.

Ex 3 154 Z

:Ce | BCs | 3'Eu | §7"Pm | 3 Pu |

FIGURE 3.24 Contribution des 5 isotopes sélectionnés selon le niveau de puissance en
sortie de CANDU-6 :
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Lorsque 1’on évalue la différence en termes d’activité, que ce groupe de 5 isotopes
génére, nous obtenons la figure 3.24. Bien que la différence d’activité générée par ses
isotopes soit, a priori, bien inférieure aux valeurs allant jusqu’a 60% observées aux ta-
bleaux 3.5 et 3.6, nous avons estimé que le 13Ce , pour son role les dix premieres années,
etle }17Pm pour son rdle entre 10 et 50 ans, tous deux radioactifs 3—, générent environ
80% de la différence d’activité. En fait, ce n’est pas imédiatement aprés la sortie du cceur
que ces isotopes on un rdle a jouer, mais dans les années qui suivent. Nous n’avons pas

présenté sur cette figure les effets au dela de 50 ans car il sont négligeables.

3.4 Etude sur le ceeur global

Nous avons ensuite évalué 1’impact des différences précisées au chapitre précédent
sur I’ensemble des grappes sorties d’un réacteur. La répartition statistique de puissance

canal 2 I"équilibre du rechargement® peut s’ obtenir par simulation relativement aisément.

Nous avons donc récolté ces données pour les traiter en lot et effectuer une étude sta-
tistique de la variation de I’inventaire isotopique dans ’ensemble des grappes issues d’un
réacteur nucléaire de type ACR-700.[Varin, 2006] Dans notre étude, nous considérons
un stock de grappes en sortie du cceur. Ici le but est de comprendre I’importance des
différences d’évaluation de I’activité d’un combustible irradié, selon le niveau de puis-
sance en cceur, suivant deux sénarios :

e En considérant des résultats moyennés issus des valeurs de concentrations d’un

groupe de grappes représentatif.

o En utilisant une seule grappe prise comme cas de référence, en puissance et condi-

tions nominales.
Nous parlerons de cas statistique lorsque nous utiliserons les résultats issus de la pon-

dération statistique présentée ci-dessous, et de cas nominal lorsque nous considérons les

25En gestion du combustible de réacteur A chargement en marche, on parle d’un coeur a I’équilibre du
rechargement lorsque la transitoire dii au premier démarrage du coeur (équivalente au replacement d’un
seul coup, de toutes les grappes du coeur) est passée.
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concentrations d’une grappe irradiée 2 puissance nominale.

3.4.1 Répartition statistique de puissance

Dans un premier temps, nous avons tracé la répartition de puissance des grappes en
kilo-watts a la figure 3.25. Le choix du kilo-watt fut ici nécessaire en raison de la grande
disparité de situation qui aurait nécessitées des chiffres & virgule, moins faciles 2 ma-

nipuler, si nous avons utilisé la puissance massique. Nous avons pu remarquer que la

FIGURE 3.25 Répartition de la puissance des grappes d’'un ACR-700 (par groupe de
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puissance moyenne de grappe est inférieure a la valeur nominale. Elle approche en effet
555kW (27, 341—”tﬂ) au lieu des 780 kW (38, 42Mt—W) attendus dans le cas d’un ACR-700.

Cela dénote bien la grande diversitée de puissance dans un coeur de réacteur.

Nous avons cherché a grouper ces grappes en différentes catégories de puissances
afin de pouvoir chiffrer notre incertitude et les variations autour du cas nominal. La
solution avec 5 groupes nous parait &tre une bonne répartition. Cela permet de modéliser
le nombre important de grappes aux basses puissances avec 2 catégories, d’en avoir 2

autres pour les grappes de moyennes puissances (qui constitue le gros des grappes du
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réacteur) et de modéliser les hautes valeurs avec une (1) derniére catégorie. Par rapport a
la figure 3.26, nous avons regroupé les catégories entre 363kW et 663kW en effectuant
une moyenne pondérée pour obtenir finalement la valeur indiquée dans le tableau 3.8.

Nous avons considéré, dans chaque catégorie, toutes les grappes comme étant a la méme

FIGURE 3.26 Répartition de la puissance modélisée pour les grappes d’un ACR-700 :
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puissance (leur puissance moyenne) et effectué un calcul d’évolution isotopique pour les

5 niveaux de puissance.

TABLEAU 3.8 Catégorie de puissance dans un coeur d’ ACR-700.

Borne Bome Moyenne | Moyenne | Nombre
inférieure (kW) | supérieur (kW) (kW) (Mt—W-) de grappes

flux faible 1 104 243 173,50 9,02 600
flux faible 2 243 383 280,00 14,56 286
flux moyen 1 383 663 549,00 28,54 1273
flux moyen 2 663 803 750,00 38,99 993
flux élevé 803 943 847,00 44,03 448
totaux 557,57 28,98 3600
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Nous avons ensuite traité le coeur au complet et comparé les résultats de concentra-

tions de chaque isotope avec les concentrations obtenues en considérant un cas nomi-

nal. Les résultats sont consignés dans le tableau 3.9, ils sont indiqués en

atomes
cm3

et ont

été obtenus en pondérant chaque concentration du nombre de grappes équivalentes a la

puissance de calcul puis moyennés pour constituer une grappe représentative.

TABLEAU 3.9: Comparaison par isotope de la différence de

concentration pour un ACR-700 entre le cas statistique et le

cas nominal.

Concentrations | différence Concentrations | différence
Nom glomes par rapport au Nom giomes par rapport au

cas statistique | cas nominal cas statistique | cas nominal
19 A4g 1,92E+18 -0,0591% 5pPd 1,10E+19 2,7916%
HlAm 4,72E+17 129,2281% 10pd 5,45E+18 -0,0363%
22 Am 4,76E+15 128,3892% 1% pd 3,59E+18 -0,0390%
23 Am 5,47E+17 -1,0051% PFP 3,47E+15 -0,2792%
wscd 2,20E+15 -0,3875% PFP2 8,08E+19 0,0032%
HCe 1,58E+18 -30,4268% W Pm 5,07E+18 -12,9174%
#2Ce 2,78E+19 -0,1511% BPm 2,32E+16 -31,3815%
HiCe 9,63E+18 -26,1676% | s3¥PmM 3,04E+16 -13,3829%
33Cs 3,06E+19 0,5954% Sopm 3,66E+16 -31,9560%
81Cs 1,80E+18 -11,8776% S1Pm 6,56E+15 -30,3691%
25Cs 8,24E+18 63,4186% sl Pr 2,61E+19 2,8225%
80Dy 3,62E+18 0,0000% i3 pPr 6,11E+17 -30,3797%
81Dy 2,74E+19 0,0000% 236 py 9,11E+12 -8,8759%
362 Dy 3,69E+19 0,0000% 28 Py 7,11E+17 0,5463%
& Dy 3,60E+19 0,0000% Bo0py, 7,43E+19 -0,0434%
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Suite de la page précédente

WDy | 4,08E+19 0,0000% 20Pu 3,40E+19 -0,0224%
3Py | 2,12E+18 -0,0607% 2Py 1,24E+19 -1,8155%
P4Bu | 2,99E+17 -1,9194% 22 Py 4,68E+18 -1,4405%
1By 1,04E+17 -2,4407% 193Rh 1,50E+19 3,4676%
8By | 7,21E+16 -29,5909% W Rh 4,21E+16 -29,4136%
B"Gd | 9,24E+14 -12,4298% M Ru 2,60E+19 -0,0009%
12 4,45E+18 -0,0186% 1%2Ru 2,46E+19 -0,0209%
1y 1,53E+16 -30,4372% 1% Ru 1,81E+18 -30,0846%
WBIn | 494E+16 0,0554% 37Sm 2,29E+18 83,8918%
BKr 1,74E+18 0,0025% 129Sm 3,97E+16 -5,5559%
¥La 3,04E+19 0,0025% B0Sm 6,36E+18 -3,2363%
WMo | 3,21E+19 -0,0004% E1sm 2,13E+17 -1,3669%
%Mo | 2,84E+19 0,0109% 228m 3,39E+18 -0,2459%
Mo 2,87E+19 0,0022% PTc 2,84E+19 0,0055%
USNd | 1,87E+19 0,9569% 22Th 0,00E+00 0,0000%
WINd | 2,27E+19 18,1716% U 1,66E+11 -0,3949%
WNd | 1,68E+19 0,0837% U 5,93E+16 -0,0506%
USNd | 1,58E+19 -0,0089% 23U 1,53E+20 -0,0735%
WINd | 2,08E+17 -30,0945% 26U 6,04E+19 -0,0082%
8Nd | 8,66E+18 -1,0628% 2y | 2,13E+22 0,0040%
B'Np | 3,49E+18 -0,2112% 28U NF | 0,00E+00 0,0000%
28Np | 1,05E+16 -30,0809% 3 Xe 1,19E+19 0,0445%
Z9Np | 1,44E+18 -30,4080% 8 Xe 3,13E+17 -30,3571%
%0 4,47E+22 0,0000% 1% Xe 3,40E+15 -11,5818%
23Pg | 0,00E+00 0,0000% S%Zr 2,73E+19 0,0102%
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11 est intéressant de remarquer que la différence dépasse 1 % pour 37 isotopes. Mais
nous remarquons que seuls8 isotopes ont un inventaire isotopique final sous-estimé par
un calcul 4 puissance nominale sur tout le coeur. Ces isotopes sont répertoriés au ta-
bleau 3.10, si nous les considérons en priorité c’est parce que 1’erreur de leur estimation

conduit 4 une sous-estimation de la puissance résiduelle total, ce qui n’est pas conserva-
teur?.

TABLEAU 3.10 Isotopes dont le suivi de grappe en coeur a la puissance nominale sous-
estime la valeur finale de plus de 1%.
WA |3 Am [ 15 | 5Nd [P ] B Pr [ B°RR [3F5m]

3.4.3 Synthése des variations isotopiques globales sur I’ensemble des grappes du

ceeur.

Lors de I’étude de 1’évolution hors coeur de différentes grappes, nous avions isolé
5 isotopes contribuants fortement a la variation d’activité en fonction de la puissance
utilisée pour irradier les grappes de combustible (tableau 3.7). Aucun de ces 5 isotopes
n’est présent au tableau 3.10. Pourquoi ? Parce que la différence de leur concentration
est telle qu'un calcul 2 puissance nominale surestime leur contribution. C’est a dire leur
contribution a I’activité. Cette contribution varie d’ailleurs toujours (en valeur absolue)
de plus de 1%. Elle va méme jusqu’a environ 26% pour le cérium 144. Ce qui explique

que ces isotopes nous aient interpellés lors de I’étude d’activité.

Tout le probléme, ici, est donc de savoir si I’on cherche a évaluer de combien nous
surestimons les concentrations en prenant un cas nominal et non statistique, et donc de

combien nos calculs sont conservateurs et sécuritaires. Ou si nous nous contentons de

260n qualifie en général de ”conservateur” un calcul qui surestime la valeur réelle. De ce fait, il conduit
donc a prendre des normes de sécurité plus strictes.
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cette estimation pour la plupart de nos applications, comme ce qui est fait & I’heure ac-
tuelle. Car, finalement, I’incertitude introduite par I’étude d’une grappe briilée a la puis-
sance nominale, plutdt qu’a une puissance réelle, n’a pas trop d’influence sur I’activité
en sortie de coeur. Par exemple, un calcul précis de I’inventaire isotopique en fonction
des puissances de combustion donne une concentration en césium 135 plus importante
que le calcul a puissance nominale (comme vu a la section précédente). Seulement cet
isotope et ses fils ont peu d’importance dans le calcul d’activité a long terme. Son suivi
précis est nécessaire pour un calcul en condition d’accident, mais pas forcement dans la

problématique du stockage.?’

Pour la suite de notre étude, dont le but est de quantifier la puissance et la chaleur
résiduelle, savoir combien est primordiale, car cela permettra de valider nos modeles.
Nous ne pouvons pas, a priori, négliger les atomes qui ne semblent pas étre influencés
par la puissance en coeur ou qui le sont de maniere conservatrice. De plus, I’introduction
d’un nouveau facteur dans le calcul (puissance relichée par réaction de décroissance)
peut donner de I'importance & un isotope considéré comme insignifiant dans un calcul
d’activité. Ainsi, un isotopes tres actif, mais relachant peut d’énergie, aura moins d’im-
pact qu’un autre, moins actif, mais produisant une puissance résiduelle importante. Les

notions de puissance résiduelle et d’activité, bien que proches, sont différentes.

3.5 Conclusion

Nous avons remarqué, au cours de I’étude présenté dans ce chapitre, différentes va-
riations des résultats lorsque nous modifions uniquement la puissance. Ces points sont

de différents ordres : coefficient de multiplication effectif ou composition isotopique.

Nous I’avons vu, le k.5 varie peu avec la puissance, du fait notamment de la faible
influence qu’a cette puissance sur les isotopes fissiles lorsque nous les comparons a

burnup égale. Comme nous savons qu’un réacteur en fonctionnement nominal tant a

Z1C’est en cela que 1’approximation est qualifiée de conservatrice.
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aplatir le flux au maximum et donc minimiser les différences de puissances en cceur,
I’approche actuelle qui consiste a4 prendre une puissance donnée unique pour le calcul
de cellule est suffisante. Lorsque 1’on s’intéresse & 1’inventaire isotopique, le calcul est
différent. Certains isotopes sont trop sensibles aux valeurs de flux pour que I’on néglige
I’effet de la puissance. Nous I’avons vu, si une grappe a subi un niveau de flux moindre,

son activité globale est également moins importante.

Utiliser un niveau de puissance nominale est donc conservateur dans une étude glo-
bale, mais la connaissance statistique des puissances peut tre nécessaire pour obtenir
un inventaire plus précis des isotopes en sortie de cceur dans 1'idée de retraitement-
recyclage au bout de quelques années passées en piscine. Par contre, pour ce qui est du
stockage a long terme, la différence de puissance n’ayant quasiment aucun impact sur
Iactivité au-dela de 50 ans, une étude la prenant en compte est inutile pour modéliser

ces problemes.

Tous nos résultats confirment que cette conclusion s’applique aussi bien au réacteur

CANDU-6 qu’au réacteur ACR-700.
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CHAPITRE 4

ISOTOPES CONTRIBUANTS ET AMELIORATION DE LA BIBLIOTHEQUE

Outre les différences induites par les variations de puissance en coeur évoquées pré-
cédemment, nous voulons également vérifier que nos ordres de grandeurs, en terme de
puissance résiduelle, sont comparables a ceux disponibles dans la littérature. Or, les
résultats utilisés pour valider la programmation des modules présentés au chapitre 2.3.2.2
sont relativement loin de ceux obtenus avec le modele proposé par WAY et WIGNER dont
il avait été question au chapitre 1.3.2.1 (figure 1.4) et que nous appellerons « modele

simplifié » dans la suite du rapport.[Reuss, 2003a]

Ces résultats avaient ét€ obtenus en utilisant les données de base que sont les énergies
de Q-Value qui ne permettent pas d’évaluer la puissance résiduelle utile. Conformément
a ce que nous avions préconisé a la fin du chapitre 1, nous nous devons de comprendre les
différents roles isotopiques. Ceci permettra le traitement des données associées a chaque
isotopes et notamment le détail des énergies suivant le type de rayonnement. C’est ce

qui va étre présenté dans ce chapitre.

4.1 Axe de recherche

La comparaison entre les différentes puissances résiduelles évoquée en introduction
nous donne la figure 4.1. 11 existe une différence entre notre modéle initial et celui de
comparaison qui est deux fois plus élevé (100% de plus) durant les premiéres années

suivant la sortie du coeur.

La bibliothéque que nous utilisons se confente de 80 isotopes (tableau 2.3). Ces iso-

topes ont été choisis pour leur role neutronique au sein du réacteur, puisque le but ha-
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FIGURE 4.1 Différence de puissances résiduelles entre I’évaluation de DRAGON utilisant
la bibliotheque WIMS et celle du modele simplifié.[Reuss, 2003a]
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bituel de I'utilisation de cette liste est le calcul en cceur. Mais il est fort possible que
plusieurs isotopes omis aient un role conséquent pour le calcul de chaleur résiduelle.
En effet, selon d’autres sources, il existe des isotopes qui, a eux seuls, produisent 50%
environ de la puissance résiduelle en sortie de coeur, durant les 3 premiéres années.

[Etherington, 1958] Or nous ne suivons explicitement aucun de ces isotopes. Nous les
avons répertoriés dans le tableau 4.1. Et nous avons décidé d’évaluer manuellement leurs
contributions avant de les intégrer a la bibliotheque. Par manuellement nous entendons
la construction d’un modele indépendant de DRAGON, traitant les données au moyen
d’un tableur, dans le but de connaitre I’importance de leurs contributions a la puissance

résiduelle.

Pour la période des années entre 3 et 50 ans, ol notre calcul était également sous-
évalué, nous avons choisi de nous fier aux isotopes choisis lors de 1a validation du codes

de calcul ORIGEN-S' avec les CANDU-6.[Gauld et al., 1995] A partir de cette liste nous

!0ak Ridge Isotope Generation and Deplation Code
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avons sélectionné 35 isotopes non contenus dans la bibliothéque de départ ni dans la liste
du tableau 4.1. En épurant encore cette liste des isotopes stables (inutiles pour un cal-
cul de puissance résiduelle) et de ceux aux demie-vies trop courtes pour avoir un intérét
au-dela d’une journée, seuls les 9 isotopes présentés dans le tableau 4.2 ont finalement
ét€ conservé. Pour parfaire notre étude, nous avons également étudié la carte isotopique
autour des produits de fission ayant un rendement de fission supérieur a 2, 5% pour I’ura-
nium 235 et le plutonium 239 pour vérifier qu’il ne nous manquait pas de chaine impor-
tante. En effet, en deca de 2, 5% les rendements de fissions chutent trés fortement. Nous
avions d’abord pris 1% en borne de référence, mais les isotopes dont les rendements se
situent entre 1 et 2, 5% ont un impact sur la puissance résiduelle trop faible et sont trop
peu nombreux. Nous avons donc reconsidéré la borne de notre étude et conservé 2, 5%.
Ainsi avons nous répertorié 5 autres isotopes susceptibles de contribuer. Ces isotopes
sont répertoriés au tableau 4.3 avec la description des raisons de ces choix a la section
4.1.2.

Ensuite, nous avons collecté des informations (rendement de fission pour créer ces
isotopes en coeur, demie-vie et €nergie de décroissance) les concernant grice a la banque
de données de I’Agence de I’Energie Nucléaire.[Baum et al., 2003] Puis nous avons
évalué leurs concentrations selon la méthode explicitée dans le chapitre 4.2.1, avant de

calculer leur contribution a la puissance résiduelle.

4.1.1 Présentation des nouveaux produits de fissions suivis

Nous avons parlé précédemment de suivre différents isotopes connus comme contri-
buant. Dans le tableau 4.1[Etherington, 1958], viennent les isotopes cités par M.Etherington.
Il s’agit d’isotopes ayant des demie-vies de quelques jours, tel le strontium 89 dont sa
demie-vie est de 50 jours environ, donc une activité importante ; ou ayant des rende-
ments de fission €l€vés telle la chaine de nombre de masse 140 dont le rendement est de
6,22%.
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TABLEAU 4.1 Tableau des isotopes a étudier selon M.Etherington.
strontium 89 | strontium 91 yttrium 91 technetium 100
barium 140 | lanthane 140 | praseodyme 144

Dans le tableau 4.2, nous avons rassemblé d’autres isotopes manquant cités par le
rapport concernant ORIGEN-S.[Gauld et al., 1995] Ces isotopes ont des caractéristiques
trés proches de celles présentées précédemment, mais nous retrouvons également des
isotopes dont les noms sont habituellement répertoriés dans les procédures d’accident
tel le césium 137 tristement célébre depuis Tchernobyl. 11 est a noter que cette seconde
liste comprenait également la plupart des isotopes cités au tableau 4.1, ce qui nous a

permis de confirmer, par recoupement, nos choix.

TABLEAU 4.2 Tableau des isotopes a étudier selon le rapport concernant ORIGEN-S
strontium 90 | yttrium 90 | zirconium 95 | niobium 95 | ruthenium 106 |
rhodium 106 | césium 137 | cérium 143 | europium 152

4.1.2 Cartographie des produits de fission

Une autre maniere de recouper notre information fut la cartographie de nos différents
isotopes. Nous avons donc reporté sur un graphique en deux dimensions les différents
isotopes suivis. Les figures 4.3, 4.4 utilisent toutes les deux le principe évoqué au cha-
pitre 1.2.2.[Magill et Galy, 2005b, Baum et al., 2003]

Il nous a fallu borner nos recherches pour sélectionner seulement les isotopes utiles
a notre travail. Ainsi avons-nous mis en évidence les isotopes stables, car ils permettent
de borner notre domaine d’étude sur la gauche. En effet, une fission produit forcement

des isotopes avec un nombre important de neutrons par rapport aux protons?, c’est a dire

2Ceci est dii a la richesse importante en neutrons des actinides.
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des isotopes se situant 2 droite de la vallée de stabilité®, créée par les noyaux stables.
11 faut savoir que, plus un isotope représenté sur cette table est éloigné de la vallée de
stabilité, plus il sera instable et plus sa demi-vie sera courte. Nous avons donc également
pu tracer une frontiere dynamique a droite sous la vallée de stabilité en fixant la limite &

une demie-vie isotopique de 1’ordre du jour.

Pour borner nos zones d’étude le long de la vallée, nous avons fait appel a la notion
de rendement de fission. En effet, nous connaissons statistiquement la probabilité qu’une
fission induite par un neutron de basse énergie aboutisse & un noyau de nombre de masse
donné. Cette probabilité est répartie selon une courbe particuliere, présentée a la figure

4.2.[Baum et al., 2003] Nous y observons deux zones bien distinctes ol le rendement de

FIGURE 4.2 Rendement de fission en fonction du nombre de masse.
8 T T T T T
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production est supérieur a 2, 5%. Ce sont ces deux zones qui nous ont conduits a dessiner

3La vallée de stabilité est la ligne tracée par les isotopes stables sur la table en deux dimensions
présentées ici. L’idée de vallée se comprend trés bien si I’on ajoute une dimension & la table : celle de
I’énergie interne a chaque isotope. Par rapport & ’isotope stable, les isotopes instables sont forcement de
plus haute énergie. C’est pour cela qu’ils sont poussés & perdre cet excédent d’énergie par décroissance
radioactive.
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les deux graphiques 4.3 et 4.4. Nous notons également la proximité des courbes liées aux
uranium 233 et uranium 235, qui nous permet de penser que les isotopes sélectionnés
dans cette étude, pourront €galement &tre considéré dans le cadre d’un cycle au thorium
{(en ajoutant simplement une ou deux chaines de décroissance pour des nombres de masse
1égeérement inférieurs a 85). Enfin, nous remarquons 1’étrange déformation de la courbe
liée au plutonium pour les bas nombres de masse. Si certains isotopes important pour
la puissance isotopique ont de faibles nombres de masse, la variation du burnup (gestion
du combustible) ou du rendement de surgénération (selon les filieres de réacteur) aura
donc un impact non négligeable sur la puissance résiduelle. En effet I’'importance de
la puissance de fission du plutonium 239 augmente avec le burnup dans le cceur d’un

CANDU, la population de produits de fission généré s’en trouve donc modifiée.

FIGURE 4.3 Carte des produits de fission 4 bas nombres de masse.
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Le premier des 2 graphiques (4.3) nous permet de remarquer le faible suivi que fait la
bibliothéque originale sur les isotopes de faible nombre de masse. De plus, nous remar-
quons un décalage entre la zone d’étude (nombre de masse entre A = 83 a A = 109)
et la zone couverte par les isotopes présents dans la bibliothéque (nombre de masse
entre A = 93 a2 A = 115)*. Ceci nous laisse imaginer que la fission du plutonium est
mieux représentée par cette bibliotheque que la fission de 1’uranium®. Ainsi la littérature
complete-t-elle bien la zone d’étude, en s’intéressant notamment aux chaines isotopiques
de nombre de masses inférieures a 93 (Isotopes présentés en jaune sur les figures). Entre
les deux, nous avons choisi de rajouter le molybdene 99, comme pére du technetium 99,
en raison de sa demie-vie d’environ 2 jours, ceci afin de mieux modéliser la puissance

en sortie directe du coeur.

Il restait néanmoins un dernier type d’éléments : ceux situés en diagonale entre deux
isotopes stables. Comme I’isotope stable de méme nombre de masse, mais ayant un
nombre de neutrons supérieur rend impossible sa production depuis la fission. Nous
avons d’emblée écarté ce type d’isotopes de nos recherches : il ne peut étre créé dans un
réacteur que par absorption neutronique, ou décroissance . Or, si la premiére n’a pas
été considérée dans la bibliotheque de départ, c’est parce qu’elle est négligeable ; et la
seconde est improbable dans cette zone de la carte isotopique. Nous les avons représenté

sur la carte par des croix.

Considérons ensuite les isotopes dont les nombres de masse sont situés entre 127 et
164 (tel que présenté a la figure 4.4). Leur répartition dans la bibliothéque de départ est
bien plus homogene. Mais plusieurs isotopes nous ont semblé devoir encore étre rajoutés,
méme apres la mise a jour effectuée griace aux différentes sources bibliographiques. 11
s’agit notamment de 2 isotopes de 1’iode (131 et 132) et d’un de leur pére (le tellure 132)

car leurs demie-vies nous laissaient présager une contribution relativement importante en

“Les isotopes de I’indium 115 et cadmium 113, suivit pour leur forte influence neutronique, sont lar-
gement hors de la zone d’étude
SDéduction faite de I’observation de la courbe des rendements de fission, 4.2, présentée plus haut.
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FIGURE 4.4 Carte des produits de fission a hauts nombres de masse.
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sortie de cceur. De méme, nous avons choisi de rajouter le cérium 143.

Finalement, 1’observation de la cartographie isotopique nous aura permis de cibler
5 nouveaux isotopes potentiellement contribuants, nous les avons rassemblés dans le

tableau 4.3

TABLEAU 4.3 Tableau des isotopes 2 suivre selon la lecture de la table isotopique.
| molybdene 99 [ iode 131 | jode 132 | tellure 132 | cérium 143 |

4.1.3 Le cas des actinides

Sur le méme principe, nous avons également rassemblé sur la carte 4.5 les noyaux
lourds suivis par DRAGON, pour savoir s’il était justifié ou non de les suivre hors du

coeur selon les périodes de temps examinées.

La figure 4.5 représente les 4 chaines de filiation autour desquelles tous les atomes
lourds gravitent. Par décroissances successives, les atomes lourds rejoignent forcément
I'une de ces chaines qui va les mener & ’un des 4 isotopes suivants : plomb 206, plomb
207, plomb 208 ou bismuth 209. Nous avons sélectionné les isotopes d’atomes lourds
ayant une demie-vie inférieure 4 5.10° ans, ainsi, au bout de 100000 ans, seulement 13%
de la concentration initiale aura disparu. Selon ce critére, la plupart des isotopes lourds
sont éliminés (1’'uranium 235 par exemple a une demie vie de 0,7038 milliard d’années)
et nous avons donc choisi de stopper ces 4 chaines au niveau des uraniom 233, uranium
234, uranium 235, thorium 232, car leurs demie-vies dépassent de beaucoup nos périodes
de calcul. Mais la chaine partant du plutonium 236 contourne ce probléme en rattrapant
la chaine aboutissant au plomb 208 au-dela du thorium 232. Et tous les isotopes issus de

cette filiation ont des activités trés importantes. Nous veillerons donc 4 suivre 1’ activité

%Ils se désintégrent rapidement.
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FIGURE 4.5 Carte des actinides.
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particuliere de cette chaine dans les décroissances o.

4.1.4 Le profil de I’isotope contribuant.

Mais pourquoi ces isotopes sont-ils si souvent cités, et quelles sont les raisons qui
ont permis qu’une simple lecture de carte nous en révéle de nouveaux ? En fait, tous ces
isotopes correspondent toujours & un méme schéma de désintégration lorsque nous les
considérons, non pas de facons indépendantes, mais bien intégrés a une famille isoto-
pique. L’observation des familles des isotopes du tableau 4.1, c’est a dire la famille de
Iyttrium 91 , celle du lanthane 140 et celle du praseodyme 144, collent parfaitement
au schéma en trois acteurs évoluant I’un vers 1’autre présenté a la figure 1.1 du chapitre

1.2.2. Pour bien visualiser ce schéma de désintégration, qui est aussi observable avec les
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différents isotopes du tableau 4.2, nous avons rassemblé a la figure 4.6 les schémas de

désintégration semblables de ces différents isotopes.

FIGURE 4.6 Comparaison des schémas de désintégration responsable d’une forte contri-
bution en puissance résiduelle

Sur ce schéma général de la figure 4.6, nous observons les éléments 1 et 2, pro-
duits de fissions, se désintégrer vers 1’isotope 3, stable. Ce type de filiation est fréquent,
il raméne la plupart des produits de fission vers la zone de stabilité par décroissance
G.[Magill et Galy, 2005b] Ici, c’est la combinaison de demi-vies particulieres qui donne
de I'importance a ces chaines radioactives lors du refroidissement du combustible. En
fait, I’isotope nommé 1 a une demi-vie moyenne qui lui permet de se désintégrer sur une
période de deux a une dizaine d’années vers I’isotope 2, en maintenant la production de
ce dernier 4 un niveau presque constant. L’isotope 2, lui, a une demie-vie trés courte, il
est donc éliminé quasiment aussi vite qu’il est créé’ : il donc aussi actif que sont pere.
Sa production constante combiné & une activité importante simultanée des 2 isotopes
peu favoriser la contribution a la puissance résiduelle de leur famille, si I’énergie qu’ils
dégagent est importante. Il suffit donc que I’isotope 1 ait été produit en quantité non
négligeable dans le coeur, pour que la puissance issue de ces désintégrations soit non
négligeable. A contrario, un cas plus classique de famille radioactive, ou le fils (numéro
2) a une demie-vie bien plus importante que le pere voit les activités des isotopes at-

teindre leurs maximums successivement, leur participation est donc plus étalée sur le

TC’est d’ailleurs pour cette raison qu’il a été mis de c6té pour les calculs en coeur, notamment si sa
section efficace n’en faisait pas un poison neutronique.
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temps et plus discréte.

4.2 Validation et choix des isotopes a intégrer a notre calcul

L’introduction de nouvelles données de chaine de décroissance dans DRAGON né-
cessitait un travail de reprogrammation partiel de quelques procédures. Avant de nous
lancer dans ce fastidieux travail, nous avons choisi de vérifier qu’il pourrait effectivement
porter ses fruits et aboutir a2 une amélioration sensible de notre évaluation de la puissance
résiduelle. Ainsi présentons-nous ici, une méthode de recherche et validation que nous
avons développée pour confirmer 1’influence des isotopes identifiés dans la littérature
(4.1et4.2).

L’ensemble des simplifications et choix effectués dans cette section sont spécifiques
a cette méthode de calcul. Elle qui n’avait pour but que ’utiliser d’un tableur en lieu et
place de DRAGON afin de vérifier rapidement et facilement si cet axe de recherche avait

un intérét.

4.2.1 Méthode de validation

Il nous a fallu évaluer les concentrations isotopiques de plusieurs éléments pour les-
quels nous n’avions que des données collectées dans la littérature et qui n’avaient pas
été suivis par DRAGON. Nous avons pour cela posé plusieurs hypothéses avant d’aboutir

a I’approximation présentée ici.

4.2.1.1 Caractéristiques du réacteur

L’équation différentielle d’évolution d’un isotope est constituée de différents termes
dépendamment des contributions en création, (issue de fissions ou décroissance depuis

un parent par exemple) ou en destruction (décroissance vers un isotope fils ou absorption
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neutronique). Pour évaluer complétement les concentrations isotopiques, il faut faire un
calcul de coeur et connaitre le flux neutronique. Or, nous désirions simplement évaluer
les concentrations : pour simplifier, nous avons donc mis de coté toutes les réactions
de type neutronique®, considérant que les isotopes étudiés n’avaient pas de section effi-
cace d’absorption conséquente puisqu’ils avaient ét€ ignorés lors de la création de la bi-
bliothéque pour DRAGON. Seules restaient les créations et destructions par décroissance

et par fission.

Nous avons tout d’abord considéré un isotope stable créé uniquement par fission’ :
I’équation qui régit la concentration de cet isotope sera alors trés simple. Prenons par
exemple le xénon 131. Son équation d’évolution sous flux est la suivante :

d(NXe(t)) e

- (L .1)

« qe ” . e 131
C’est a dire que sa forme résolue (avec comme condition initiale : Ns¢ X¢(0) = 0) :

NEXe() = Vi YOT, ot (4.2)

La seule inconnue de I’équation 4.2 est donc le facteur  ;®, appelé aussi taux de fission.
Or ce facteur est une caractéristique de la maniére dont a été brilée la grappe. Comme
nous menions, en parallele, les calculs présentés au chapitre 3, nous nous sommes basés
sur ces résultats afin d’évaluer ledit facteur pour des grappes a la sortie du coeur. Outre le
xénon 131, nous avons choisi d’autres isotopes équivalents (i.e : prométhium 151, iode
135...) et calculé, par la méme méthode, leur valeur de taux de fission associé. A priori,
cette valeur est la méme pour tous les isotopes, mais notre méthode ne permet pas de
la calculer avec suffisamment de précision pour se contenter d’une évaluation, car les
équations utilisées pour 1’obtenir font intervenir de nombreuses simplifications. Nous
avons donc finalement moyenné les différents résultats et fixé le taux de fission & 7.10*2

(pour un temps de séjour en coeur calculé en secondes).

8absorption. . .
9Selon la bibliothéque isotopique utilisée lors de notre simulation sous DRAGON
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Cette méthode est basée sur I’évaluation d’un coefficient ;@ qui repose elle-méme

sur un modele simplifié de décroissance radioactive selon les hypothéses suivantes :
1. Les contributions neutroniques (négatives ou positives) sont négligées.

2. Moyenne de quelques calculs sur des isotopes types (xénon 131, xénon 133, pro-

méthium 151).

3. Isotopes types eux-mémes choisis pour leur stabilité et leur création directe par

fission selon la bibliothéque de calcul DRAGON et non la réalité.

4. Valeur des rendements de production depuis une fission évaluée sur la base de
réaction pour 50% issue de 1'isotope d’uranium 235, et pour 50% de I’isotope de

plutonium 239.

C’est trés certainement la seconde simplification, imposée par la premiere (qui nous
empéchait d’avoir des coefficients tous équivalents) qui introduit le plus d’incertitude
dans notre modele. La simplification 3 est imposée tout simplement par 1’origine des
données : évaluations numériques. Nous sommes confrontés ici a la limite méme des

méthodes de calcul.

La derniere hypothése enfin, est basée sur 1’observation communément admise qu’un
réacteur CANDU-6 2 1’équilibre du rechargement produit 50% de son énergie par la
fission du plutonium 239. Les équations complétes d’évolution des noyaux utilisent
différents rendements de fission selon le noyau dont est issue le produit de fission.
Pour simplifier le calcul, nous avons créé un rendement de fission moyen permettant
de calculer plus rapidement les concentrations isotopiques indépendamment du fait que
la fission qui a créé I'isotope calculé soit issue de I'uranium 235 ou du plutonium

239.[Nordborg, 2003] Un isotope ayant un rendement de fission a depuis I’'uranium 235

a+b

A
et b depuis le plutonium 239 aura alors un rendement de fission Y/ X = 3

Il s’agit ici d’'une évaluation de la contribution potentielle de tel ou tel isotope, et
non d’un calcul précis de la puissance résiduelle. Si nous intégrons, par la suite, les
isotopes sélectionnés dans un calcul DRAGON nous pourrons, sans difficulté, évaluer

leur contribution neutronique et utiliser les rendements détaillés en fonction de I’isotope
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fissionné.

4.2.1.2 Chaine de désintégration

Nous nous sommes ensuite intéressés au modele de la chaine de désintégration des
isotopes 1 et 2 pour la famille radioactive décrite & la figure 4.6. Au chapitre 1.2.2 ou
cette figure avait d’abord été présentée, nous avions décrit la forme différentielle des
équations de champs des noyaux. En fait, il existe deux modélisations mathématiques
possibles :

e La forme différentielle

e La forme temporelle

La forme différentielle est la plus souple & utiliser pour visualiser et comprendre les
créations et destructions isotopiques, chaque contribution ajoutant un terme simple a
I’un des deux membres de I’égalité. Seulement cette forme est limitée par 1a dépendance
entre les termes et donc I’'impossibilité de calculer facilement les concentrations isoto-
piques a un instant donné. Ainsi avons-nous également développé la forme temporelle
de ces équations pour un usage plus aisé. Par exemple, avec la famille du cérium 144,
les équations différentielles 1.12 et 1.13 du chapitre 1.2.2 deviennent les équations 4.3
et4.4.

14407 44

d(NE’;t (1) _ _)\ég‘lCeNég“Ce(t) + Y;’S Cezf(l) 4.3)
AN Pr(¢ 4 1 144 144 ta4pr

__(%—‘__dt—()) — —A%94PTN534PT(t) + A58 C€N58 Ce(t) + Yf594P Efq) (44)

La forme temporelle du précurseur est calculé treés facilement avec comme conditions

initiales V;(0) = 0'°, et donne I’équation suivante (4.5) :

144
Y78

440y, e
NHCe(p) = @ (1—e 7 (4.5)

"Donc ici Nigac(0) = 0
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Pour la forme temporelle de I’isotope fils, nous avons utilisé la méthode de fac-
teur d’intégration (a coefficients constants)!!.[Farlow, 1994] En effet le précurseur est
modélisé par une fonction exponentielle (4.5), réinjectée dans I’équation 4.4 nous obte-
nons donc une équation différentielle du premier ordre avec un second membre polyno-

mial exponentiel.

Or la méthode proposée est particulicrement adaptée a la résolution de ce type de

probléme. Elle se base sur la propriété 4.8 pour résoudre 1'équation 4.6 :

d(y(t))

+ay(t) = f(t) (4.6)

et (d ay(t) ) = e f(t) (4.7)
Soit : ( (t)) e“t(d(:;—gt)) + ay(t)) (4.8)
Alors : %t—)—)- =e"f(t) (4.9)
y(t) = e (/‘f(t)eatdt + C’st) (4.10)

Finalement, nous obtenons apres simplifications I’équation 4.11 pour le praseodyme
144,

" X0
N534Pr t foued f
) NPT ( N8P — \33'Ce)
<(Y]§§4Ce 4 Y;‘é“Pr)()\%yPr _ )\}’;}406)(1 _ e—)\%‘l”t) 4.11)

144 144 p 44
+Y08 Ce)\534pr( -9 Fre Y et))

Le cas de }3'Ce permet d’illustrer certaines limites exposées au paragraphe 4.2.1.1,
en effet, I’évolution en cceur de la concentration de cet isotope est calculée par DRAGON

en prenant en compte les absorptions neutroniques que subit cet élément (notamment

ntegrating factor methode (constant coefficient).
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une réaction (n, ) vers le néodyme 145). Or ici nous avons négligé les effets de ces ab-
sorptions et donc surestimé légerement la concentration de cet isotope, donc également
celui de son fils, le }3* Pr . C’est donc avec ce modele et les données de chaque isotopé
que nous avons pu évaluer les concentrations en sortie de coeur des différents isotopes

étudiés.

4.2.1.3 Evolution

Par la suite, nous avons voulu observer la contribution dans le temps de ces ajouts iso-
topiques, afin de savoir si notre modele se rapprochait de ceux présentés par la littérature.
[Hydro Québec, 2004, Reuss, 2003b]

Nous avons donc modélisé les équations d’évolution des isotopes sur le méme prin-
cipe que pour celles présentées a la section précédente, mais sous flux nul (£;® = 0)
et avec des conditions initiales non nulle (concentration en sortie de coeur de I'isotope ¢
prise en condition initiale et notée N;(0)). Par exemple, pour la chainel.l, nous aurions
les équations différentielles 4.12 et 4.13. Leurs formes temporelles sont présentées aux

équations 4.14 et 4.15.

d(Ni(t))

- = ~uMNi(t) (4.12)
d(Nd—i(t)) = Mo Ny(t) + ANy (2) (4.13)

Ni(t) = Ny (0)e 2t 4.14)

Ny(t) = » i I (Nl(O)Ale"\lt - ()\1 (N1(0) 4+ No(0)) — NQ(O)Ag)e~*2t)

(4.15)
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4.2.2 Résultat

A partir du modéle précédemment présenté, nous avons obtenu des estimations de
contribution a la puissance résiduelle que nous présentons ici a titre informatif. L’es-
sentiel du travail de compréhension des contributions isotopiques des différents isotopes
sera effectué dans le chapitre 5, une fois de réels calculs de puissance résiduelle ef-
fectués. L’ensemble des données que nous allons présenter ici sont issues des calculs
effectués dans DRAGON avec la bibliothéque WIMS (courbes labélisées « DRAGON »)
puis traités dans le tableur, selon la méthode présentés précédément, pour évaluer les
contributions des isotopes supplémentaires et les additionner au résultat initial (courbes

labélisées « DRAGON-+isotopes sélectionnés »).

4.2.2.1 Puissance en sortie de coeur

Nous avons finalement pu, a partir des concentrations évaluées des différents isotopes
des tableaux 4.1 et 4.2, calculer leurs contributions en puissance sur la grappe totale. Les
résultats de contribution isotopique des différents isotopes que nous proposons d’étudier
sont consignés dans le tableau 4.4, a titre de comparaison, nous y avons ajouté la contri-
bution en puissance de quelques isotopes classiques déja calculés par DRAGON et donc

par les modules EQV et EDC.

Nous remarquons immédiatement que, mis a part le technetium 100, les isotopes de

W
grappe

de 1a sortie du coeur. A titre de comparaison, il faut se souvenir que le calcul sans ces

w
grappe

résultat du technetium 100 était d’ailleurs a prévoir, puisque I’étude de sa position sur

la premiére série contribuent pour des valeurs allant de 60 a 1300

au moment

isotopes aboutissait 2 une puissance résiduelle en sortie de coeur de 1582 .Le non-
la cartographie (section 4.1.2) nous montre un isotope coincé entre deux atomes stables,
qui ne peut étre produit que par absorption neutronique dans le technetium 99, absorption

hautement improbable, car sa section efficace est de quelques barns seulement.



TABLEAU 4.4 Résultat de la contribution isotopique en sortie de coeur.

Isotopes supplémentaires
Nom Q-value Demie-vie Contibution energétique
(MeV) (W/grappe)
24pr | 2,9969 | 17,28 minutes 371,09
ééOBa 1,034 12,75 jours 119,06
W0La | 3,761 40,27 heures 866,67
$B'Cs | 1,176 | 30,01 années 2,35
1CRh | 3,63 | 29,80 secondes 343,31
1% Ru | 0,0384 373,59 jours 0,67
1907¢ | 3,2025 | 15,80 secondes 2.76E-04
BNb | 0,925 | 34,98 jours 214,58
%Zr | 1,121 | 65,50 jours 117,37
SRS 2,13 9,63 heures 167,17
SY | 1,5456 | 58,51 jours 242,65
2Sr | 0546 28,80 années 0,70
Yy 227 2,67 jours 356,38
95, | 0,583 | 50,53 jours 36,25
Donnée DRAGON
Puissance résiduelle totale | 1582
Dont :
Contrubution du }3*Ce 72,72
Contribution du }3°7 321,48
Contribution du }{* Pm 9,76
Contribution du 2’ Pu 0,125
Contribution du }33Xe 6,25
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Le cérium 143 nous a semblé inutile a étudier, car sa demie-vies de seulement 33

heures ne semble pas importante. Cependant, nous I’avons considéré dans le tableau 4.3

en raison de son tres fort rendement de production. Finalement, nous ne le suivrons pas

ici, mais nous le garderons pour une étude précise des contributions isotopiques si ce

chapitre conclut en la nécessité d’ajouter des isotopes dans la chaine de décroissance de

la bibliotheque.

L’europium 152 est impossible & évaluer suivant la méthode présentée ici puisqu’il
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n’est quasiment pas produit par fission car il est situé a gauche d’un atome stable, mais
seulement par absorption neutronique dans 1’europium 151. Cette absorption neutro-
nique est importante (De I’ordre de 9000 barns), mais elle est handicapée par la longue
demie vie du précurseur, le samarium 151 qui est de 90 ans, ce qui rend trés improbable
sa production dans un coeur de réacteur. Il y a donc peu de chance pour que nous produi-
sions de I’europium 152, c’est donc pour cela que nous 1’avons tout simplement écarté

de notre analyse.

Les autres isotopes de la série du tableau 4.2 ont donné des contributions en sortie de

w
grappe’

avoir suivi tel que cela sera démontré a la section suivante (4.2.2.2).

coeur entre 0, 5 et 350 en fait, c’est dans le temps qu’ils révelent 1’utilité de les

Si nous sommons ces valeurs, la puissance en sortie de coeur s’éleve a environ 4400
watts par grappe, ce qui est beaucoup plus réaliste, voir méme légérement surestimé.
Cette surestimation vient essentiellement des hypothéses négligeant les disparitions iso-
topiques par absorptions neutroniques 2, mais aussi de ’utilisation de valeur de Q-value,
et non du détail des énergies. Les valeurs avec lesquelles nous avons pu comparer cette
estimation, bien que nombreuses, sont parfois disparates. Ceci est di a 1a définition de
puissance « en sortie du ceeur », qui n’est pas la méme pour chacun. En effet, 1a puis-
sance résiduelle hors flux neutronique diminue tres rapidement apres 1’arrét. Une mesure
at = 0s aprés Parrét du réacteur est trés différente de celle 2 £ = 1 minute. Notre esti-
mation est considérée comme a ¢ = ( s trés précisément, mais elle néglige plusieurs iso-
topes a demi-vie trés courtes, donc tres actifs. Elle est donc nécessairement sous-estimée
et pourtant elle surclasse les données disponibles qui sont plus vraisemblablement des

mesures 4t = 0 + ¢.

12Nous rappelons aussi ici qu’il ne s’agit que d’un modele temporaire d’estimation de la puissance
résiduelle.
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4.2.2.2 Evolution générale hors coeur

A partir des résultats en sortie de coeur, nous avons fait évoluer les isotopes des ta-
bleaux 4.1 et 4.2 qui semblaient étre en concentration suffisante pour contribuer dans
le temps (exception faite du technetivm 100, du cérium 143 et de europium 152).
Nous nous sommes intéressés a la variation de la puissance résiduelle par grappe sur
les premiéres années suivant la sortie du cceur. Comme la puissance chute rapidement
durant ce laps de temps, nous avons choisi de séparer les résultats en 3 graphiques
différents afin de faciliter la lecture des données. D’autre part, comme nous 1’avons ex-
pliqué précédemment, notre modele de calcul est relativement limité, ainsi allons-nous
nous contenter ici d’analyse qualitative de nos résultats, car aucun pourcentage ou autre
rendement ne serait &tre assez pertinent pour étre utilisé. La plupart du temps nous com-
parerons donc :

¢ Une courbe connue de variation de puissance en fonction du temps issu de la
littérature

o La courbe d’évolution de 1a puissance résiduelle calculée directement par DRAGON
et les modules EVO, EDC et EQV.

e La courbe représentant la puissance résiduelle obtenue par un calcul couplé dans
DRAGON tel que précédemment, et sur tableur en ajoutant plusieurs isotopes con-
sidérés comme contribuants.

Le but, évidemment, étant de déterminer si 1’ajout des isotopes qualifié de « contri-

buant » était ou non pertinent.

Pour les 50 premiers jours, nous avons trac€ le graphique 4.7. Il permet de compa-
rer les résultats avec les données issues d’Hydro-Québec.[Hydro Québec, 2004] Nous
remarquons que notre calcul de départ sous DRAGON est tres sous-estimé, alors qu’il
est bien plus proche de la réalité lorsque nous y ajoutons les isotopes proposés. En fait,
il est méme surestimé, probablement a cause des limites présentées au sous-chapitre
4.2.1.1. Bien que cette modification prenne encore en considération la puissance em-

portée par les neutrinos, elle nous permet de confirmer I’importance de I’ ajout d’isotopes



126

FIGURE 4.7 Comparaison de différents modéles de chaleur résiduelle sur les 50 jours

suivants la sortie du coeur
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FIGURE 4.8 Comparaison de différents modeles de chaleur résiduelle sur les deux

premiéres années suivant la sortie du coeur
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FIGURE 4.9 Comparaison de différents modeles de chaleur résiduelle de deux a sept ans
suivant la sortie du cceur
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supplémentaires dans les chaines de calcul pour évaluer la puissance résiduelle de facon

correcte.

Viens ensuite la période sur les 2 premieres années (graphique 4.8) puis jusqu’a 7
ans (figure 4.9) ou I’on compare nos résultats de simulation a une méthode d’approxi-
mation tirée de la littérature'>. Nous y confirmons jusqu’a 1300 jours (soit environ 3
ans et demi), la tendance précédente : a savoir une 1égere surestimation de notre modele
DRAGON enrichit des isotopes sélectionnés. Pourtant, au-dela de 1300 jours, notre calcul
DRAGON est de nouveau sous-estimé, comme si nous avions oublié un isotope parti-
culierement contribuant décroissant durant cette période de temps. En fait, il pourrait
s’agir d’un nouveau couple d’isotopes dont le précurseur aurait une demie vie aux alen-
tours d’une vingtaine d’années (et ne commencerait réellement a décroitre qu’au bout
du tiers de cette demie vie soit 6 ou 7 ans) et dont le fils serait assez actif (une demie
vie de 'ordre d’ 1 jour maximum). Ce type de couple ne semble pas exister dans les
isotopes généralement suivis dans les bibliothéques choisies. L’erreur est donc proba-
blement autre part :

e Dans notre modélisation.

e Dans le modele simplifié de WAY et WIGNER[Reuss, 2003a]'4

e efc...

Enfin, vient la courbe 4.10, qui nous montre de nouveau le rapprochement entre le
modelé mathématique et notre évaluation algorithmique, avec une certaine différence
au-dela de 30 ans.[Reuss, 2003b]

Pour clarifier cela, au vo du trop grand nombre de variables, il nous faut d’abord
affiner notre modele en I'implantant dans DRAGON par exemple, et minimiser I’impact

des limites évoquées a la section 4.2.1.

13Nous avons été confrontés i la difficulté d’obtenir des données de comparaison au-deld de 2 ans.
Seul le modele proposé par M.REUSS était alors & notre disposition. Or celui-ci, aux dires de son auteur
lui-méme, est limité, car extrémement simplifié.[Reuss, 2003b]

14Qui reste, elle aussi, une approximation
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FIGURE 4.10 Comparaison de différents modeles de chaleur résiduelle de sept a cin-
quante ans suivant la sortie du coeur
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4.2.3 Conclusion partielle

Dans cette section, nous avons remarqué qu’il était primordial de suivre un nombre
plus grand d’isotopes que ceux considérés par la bibliotheque de départ. Nous avons
également remarqué que la puissance résiduelle entre 7 et 50 ans €valuée par notre
modéle est tres €loignée de celle proposée par les modeles de la littérature. Mais est-ce
di & notre calcul ou aux imperfections des dits modeles. C’est a I’issue de I'implantation
compléete de nos données et face a un calcul plus précis des contributions isotopiques

que nous pourrons conclure sur cette remarque. Ce point sera, en tout cas, a surveiller.

A la suite de ces remarques, nous avons travaillé sur la possibilité d’étendre 1a chaine
de décroissance utilisée par DRAGON pour son calcul d’évolution, tout ce travail ainsi

que celui de collecte de donné a intégrer est présenté a la section suivante.
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4.3 Chaine, données et calcul sous DRAGON

Nous avons dii traiter un certain nombre de données d’énergie de décroissance pour
évaluer correctement la puissance résiduelle. Et notamment la non-contribution contribu-
tion de 1’énergie emportée par les neutrinos des décroissance (3 a la puissance résiduelle
déposée dans I’environnement. Mais présentons tout d’abord la méthode utilisée pour

détailler les nouvelles chaines de décroissances dans DRAGON.

4.3.1 La filiation isotopique

4.3.1.1 Construction d’une nouvelle chaine isotopique

Plusieurs précautions sont a respecter pour ce travail, 1a principale des contraintes
étant de ne pas déséquilibrer la neutronique du cceur car nous désirons simplement
ajouter des isotopes ayant un impact nul sur ce plan. Cependant, I’ajout d’isotopes ou
d’embranchement peut avoir un impact sur les concentrations des isotopes déja présents
qui n’avaient comme mode de disparition que I’absorption neutronique. C’est le cas,
par exemple, du cérium 144, qui se transformait par absorption neutronique puis 2
décroissances 5—'3 en néodyme 145. Comme nous avons rajouté le praseodyme 144,
son fils par décroissance directe, nous avons introduit un déséquilibre dans la neutro-
nique du réacteur. C’est pour cela que nous avons dil également rajouter une probabilité
d’absorption neutronique puis décroissance 3— selon le méme rendement utilisé par
1a bibliothéque de départ pour le cérium 145. Ainsi, la production de praseodyme 144
n’équivaut, d’un point de vu neutronique, qu’a la création d’un isotope jumeau du cérium

144, et I’équilibre est conservé.

11 a fallu aussi modifier les valeurs de rendements de fission, notamment lorsque

nous allongions les chaines de décroissance vers les isotopes ayant un haut nombre de

5Noté NG par raccourci dans la chaine de décroissance initiale, puisque ni le cérium 145 ni le praseo-
dyme 145 n’y sont représenté.
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neutrons. Nous rappelons en effet que la fission produit forcément des isotopes ayant

FIGURE 4.11 Exemple de distribution des rendements de fission.
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un excédent neutronique, c’est a dire, des isotopes a droite de la vallée de stabilité!®.
Lorsque la bibliothéque ignore ces isotopes, en raison de leur demi-vie trop faible par
exemple, elle donne donc au premier isotope de la chaine la somme des valeurs de ren-
dements de fissions. Mais si ’on ajoute des isotopes le long de cette chaine, il faut

nécessairement modifier cette valeur.

Dans la figure 4.11, nous avons représenté la répartition des rendements de fissions
pour les chaines isotopiques de nombres de masse compris entre 131 et 143 sur notre

cartographie isotopique.[Wiles, 2002] Nous remarquons que la plupart des produits de

16Cela 2 6té détaillé en section 4.1.2
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fission réellement générés le sont bien a droite de la vallée de stabilité et pour des iso-
topes a trés faible durée de vie. Aussi avons-nous choisi de donner & chaque isotope
que nous considérons comme commencant la chaine, la valeur de rendement de fission
équivalent 4 1a somme de ceux de la chalne en question. Aux autres isotopes, nous avons
simplement assigné la valeur 0. Ce choix peut générer une erreur dans certains cas tel
que celui de la chaine 132. En effet, tel qu’illustré a la figure 4.11 I'iode 132 est produit
avec un rendement de 0, 1 et le tellure 131 I’est avec un rendement de 0, 7. Sachant que le
rendement de production de la chaine est de 3, 0 nous devrions attribuer le rendement de
0,1alunet2,9(3,0—0,1=2,9) alautre.[Wiles, 2002} Or, la méthode d’évaluation
des rendements de fissions présentée précédemment nous fait plut6t choisir 0, 0 pour le

premier et 3, 0 pour le second.

Nous risquons donc d’introduire une erreur d’évaluation conséquente a ce niveau.
Cependant, nous ne pouvons faire autrement, et ce parce que :

e La valeur de 3,0 présentée ici est fausse, car elle est issue d’une représentation
lissée de la courbe a deux bosses des rendements de fissions (contrairement a celle
représentée a la figure 4.2), elle est en réalité plus proche de 4, 31 pour les neutrons
thermiques.

o Ces valeurs de rendement de fission sont, de toute maniere, dépendantes de 1’énergie
du neutron incident. Nous ne connaissons que celle pour les neutrons lents.

e Nous ne connaissons pas la répartition des rendements de fissions selon les isotopes
de la chaine au-dela des celles représentées a la figure 4.11.

Nous savons donc qu’une incertitude est introduite par ce choix de 1’évaluation des ren-
dements de fission. Mais :

e Les fissions dans un CANDU-6 sont, en général, induites par des neutrons ther-
miques

o Les valeurs que nous avons considérées pour les rendements sont réelles, et non
issues d’une moyenne quelcongque

¢ Seules certaines chaines sont concernées par ce probleme : sur la figure 4.11, c’est

le cas de la chaine 132 mais pas 140 par exemple.
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e L’erreur d’évaluation pour les chaines concernée a peu de chance de dépasser 4%
(0,1 par rapport a 3,0 dans notre exemple, qui est forcement dans la fourchette
haute puisque son rendement de fission total est faible, donc sa différence est forte)

Ainsi, nous avons décidé de conserver cette méthode d’évaluation. Les rendements de
fissions utilisés sont ceux déja disponibles dans DRAGON lorsque nous avons allongé des
chaines isotopiques en nous €loignant de la vallée de stabilité comme pour la chaine95
par exemple en donnant le rendement de chaine alors disponible au premier maillon,
pere par décroissance de tous les isotopes 2 sa succession!’. Dans le cas de nouvelles
chaines isotopiques, nous avons choisi d’utiliser les rendements de fission pour les neu-

trons neutroniques.[Nordborg, 2003]

Une étude plus approfondie des chaines de décroissance ne pourra cependant se
contenter de cette méthode d’évaluation. Elle devra alors effectuer une évaluation statis-
tique précise des ces coefficients pour en connaitre la valeur moyenne, les écarts types
et ainsi étre en mesure d’évaluer la probabilité d’erreur introduite par cetté approxi-
mation. Ce travail devra notamment effectué si I’on désire utiliser notre modele pour
calculer la puissance résiduelle en cceur et connaitre la chaleur dégagée par les produits
de fission lors du fonctionnement par exemple. Il sera alors nécessaire d’allonger en-
core les chaines de décroissances et de considérer aussi les isotopes de faible demie-vies
(quelques secondes voir millisecondes) puis évaluer avec précision la répartition des

rendements de fission sur chaque chaine.

Le cas des actinides est l€gerement différent : la plupart des chaines étaient déliées,
c’est-a-dire que les isotopes étaient bien présents, mais que la notion de filiation n’était
pas considérée tellement la demie-vie était importante. Nous avons donc di rajouter ces
liens, sans pour autant prendre le risque de déséquilibrer le bilan neutronique!®. Cepen-

dant, lesdites demie-vies étant tellement importantes, ces modifications sont sans effet

7Les rendements de fission du molybdéne 95 ont été passés a 0 dans la nouvelle chaine et transférés a
son grand-pere, le zirconium 95. Voir I’annexe IV pour le détail complet des modifications des chaines de
décroissances.

18La plupart des actinides ont des sections efficaces d’absorptions importantes.
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sur les concentrations des actinides en cceur, donc sans probleme pour notre calcul sous

DRAGON.

4.3.1.2 Intégration de la chaine

Désormais, grice a 1’aide précieuse de M. Marleau, il est possible d’entrer directe-
ment notre chaine de décroissance dans DRAGON lors de 1’appel du module LIR pour
de la création de la librairie et des mixtures. Nous utilisons les mots clefs PDEPLCH et
DEPL pour signifier qu'une modification de la chaine de décroissance est proposée tout
en continuant d’utiliser les autres données disponibles dans la bibliotheque, telles que

les sections efficaces. Voici un exemple de I’appel du module lors de la création de la

microlibrairie.
MicLib,, ., :=_LIB:_,::
L_EDIT_50
L NMIX_28_ CTRA_WIMS
L PDEPLCH_ DEPL,_ it 28
CHAIN
fAM2437 1 NG
L L DECAY, . 2 .976300E-04,, ... FISSION__, 2.145877E+02
oo o ROM

NG, 1.000000E+00__,_."BU242’

NG, 1.000000E+00_,_ ./ AM242M’
f AM242M’ 2 NG
e DECAY_ 1.445100E-02_ ., FISSION, . 2.145514E+02
ot E ROM

NG, 1.105000E-01_ ...  AM241’
"AM241’ 3 NG
oo DECAY, . 5.082100E-03__, . .. . FISSION,_ 2.144768E+02
oo, F ROM

DECAY, 1.000000E+00,, ... 'PU241’

ENDCHAIN

Vous trouverez en annexe 1V, le descriptif complet du fichier d’entrée de création des

mixtures utilisées pour les grappes CANFLEX dans notre étude.
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4.3.2 Les énergies de décroissances

Nous avions jusqu’ici travaillé a partir des Q-values, c’est & dire & la différence de
masses entre 1’atome de départ et son fils. Mais dans le chapitre 1.3.1.4 nous avons
présenté les limites d’un tel modele qui prend en compte des énergies qui ne peuvent étre
déposées dans la matiere environnant le combustible (celle emportée par les neutrinos
notamment), ce qui nous avait poussé a définir la puissance résiduelle utile comme étant

celle que nous voulions étudier et comparer avec d’autres résultats.

4.3.2.1 Collecte de données

11 nous a donc fallu collecter les détails des énergies de décroissance et modifier les
modules de calcul pour qu’ils acceptent et traitent différentes valeurs d’énergie. Pour ce
faire, nous nous sommes basé sur les donnés de la table détaillée de MM. BROWNE et
FIRESTONE.[Browne et Firestone, 1986] Ceci nous a permis de remarquer, qu’effective-
ment, les neutrinos emportent avec eux jusqu’a % de I’énergie lors d’une décroissance (3.
Ainsi, utilisé les valeurs de Q-values en lieu et place du détail des énergies peut sur es-
timé notre puissance résiduelle de facon trés importante, notamment si les décroissances
(3 sont en grand nombre dans le combustible étudié. Ce point sera détaill€ au chapitre sui-
vant, lorsque nous commenterons les résultats issus de nos calculs effectués sous DRA-

GON avec ou sans cette contribution des neutrinos.

4.3.2.2 Remarques sur les embranchements lors de décroissances

11 faut savoir que les énergies sont en général pondérées par les valeurs de probabilité
de production au niveau considéré. Aussi les valeurs entrées dans EQV ne sont-elles
pas les valeurs réelles des énergies de décroissance, mais leurs valeurs moyennes, en
vertu de la loi des grands nombres. 1l est donc possible qu’un rayonnement hautement

ionisant soit émis par un des atomes, mais s’il I’est avec une faible probabilité, la notion
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de dangerosité sera gommée des I’entrée des valeurs d’énergies de décroissance dans le

programme.

TABLEAU 4.5 Energie de rayonnement gamma () pour le 3% Xe

Energie rayonnement | Probabilité || Energie rayonnement | Probabilité
(keV ) (%) (keV') (%)
3,795 0,0920 4,142 0,0420
4,285 2,5000 4,732 2,3000
5,362 0,3000 30,625 14,1000
30,973 26,0000 34,967 7,1000
36,006 1,7400 76,612 0,2390
80,989 37,0000 160,601 0,0450
223,24 0,0001 302,851 0,0044
383,841 0,0021
total : 91,4647
Moyenne 45,96

Prenons par exemple le xénon 133, dont les différentes énergies d’émission de pho-
tons sont répertoriées au tableau 4.5. D’apres ces valeurs, le maximum d’énergies €émises
par rayonnement gamma par cet isotope est de presque 385 kel , mais la probabilité d’un

tel événement n’est que de 0, 0021%. Aussi la moyenne n’est-elle que de 45, 96 keV/''°.

De la méme facon, lorsqu’il y a embranchement, 1’énergie développée par la décrois-
sance radioactive est multipliée par la probabilité de la décroissance. Ainsi, bien que Ie
bismuth 212 émet des rayonnements G— de 16,38 kel en moyenne et des particules
a de 6,0557 MeV, les valeurs entrées dans le fichier DV et traitées par EQV ne sont
respectivement que de 10,5 keV et 2,174 MeV pour tenir compte des proportions. 11 se
peut qu’un isotope ait un branchement de décroissance important selon les tables, mais
que cette spécificité ne soit pas prise en compte par DRAGON. Nous avions donc pensé a

la programmation d’une option supplémentaire dans EQV qui demandait & 1’utilisateur de

19Le total des probabilités n’est pas de 100% car il arrive qu’aucun rayonnement ne soit émis. La
moyenne est néanmoins effectuée par rapport & 100%, en considerent que les 9% d’événements « pas
d’émission de rayonnement » équivalent a I’émission de rayonnement de 0 keV’
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rentrer un indicateur s’il savait que I’isotope de I’embranchement n’était pas présent dans
la chaine de décroissance. Si tel avait été le cas, et que 1'utilisateur demandait un calcul
total des énergies de décroissance, nous aurions effectué une moyenne des énergies de
décroissance sur I’isotope en question (en utilisant les valeurs de rendement demandées
également dans I’entré du fichier DV?°). Alors que si I’utilisateur désirait simplement un
mode de décroissance, les données seraient prises brutes. Le manque de temps nous a
cependant empéché de finir de développer cette option, qui est d’ailleurs inutile pour

notre application, car aucun branchement ne manque dans notre chaine de décroissance.

Les valeurs de production d’énergie depuis les émissions gamma ont également été
implantées et utilisées pour nos calculs. Celles correspondant a I’énergie emportée par
les neutrinos ont été évaluées en soustrayant la somme de 1’ensemble des énergie em-
portées par les particules a la valeur de différence de masse pour chacun des isotopes.
L’ensemble des énergies de décroissance que nous avons utilisé dans notre étude est

répertorié au tableau IV.1 en annexe IV.1.

4.4 Conclusion

A Tissue de ce travail de compréhension, nous avons collecté et traité toutes les
données nécessaires a un calcul précis de la puissance résiduelle. Nous connaissons les
limites de notre modele, mais avons également une premicre idée des isotopes a suivre

lors du refroidissement de la grappe hors du cceur.

Il nous faut maintenant exploiter nos outils ainsi préparés et validés pour étudier en

détail les grappes de combustibles en sortie de coeur

2y0ir 1’annexe 111.1.2 pour plus de précisions
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CHAPITRE 5

L’ETUDE DE CAS TYPES DE PUISSANCE RESIDUELLE

Une fois nos concepts étudiés, nos outils programmeés, nos hypotheses de travail fixées
et nos données vérifiées, nous nous sommes intéressés a différents cas types, suivant
I’évolution de la puissance résiduelle utile! de différentes grappes de combustibles. Dans
ce chapitre, nous étudierons donc la puissance résiduelle de différents éléments de com-

bustible, sa quantité, 1a facon dont elle est produite et comment elle évolue dans le temps.

5.1 Evolution globale de la puissance résiduelle

Ainsi, dans un premier temps, nous allons analyser la puissance résiduelle d’une
grappe de combustible classique & 37 crayons issue d’un réacteur CANDU-6 pour pou-
voir la comparer avec différents résultats de référence. L’idée est de présenter les ordres
de grandeur auxquels nous serons confrontés durant la suite du chapitre, mais aussi de
vérifier que nos estimations sont comparables & des données reconnues et utilisées par
I’indutrie nucléaire. 11 faut savoir qu’aucune données expérimentale n’est disponible.
Aussi la plupart des estimations présentées ici seront issue de calculs similaires au
ndtre, mais éprouvés. Puis nous quantifierons, les contributions des différentes types

de désintégrations (tels que les rayonnements «, 3, y ou autres).

5.1.1 Allure générale

La courbe 5.1 donne les profils de 1’énergie globale dégagées par la grappe de com-

bustible en échelle doublement logarithmique. Nous y présentons les 2 résultats de nos

'Nous rappelons que la puissances résiduelle utile est celle libérée par le combustible et dépossé dans
I’environement. Elle oublie donc la part de puissance emportée par les neutrinos.
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calculs en utilisant les énergies combinées des décroissances a,[3 et v ou celle des Q-

Values. Nous remarquons la forte différence qui existe entre les évaluations utilisant les

FIGURE 5.1 Evolution générale de la puissance résiduelle apres la sortie du coeur selon
nos calculs
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énergies de Q-values (Courbe « Modéle Q-value ») ou la combinaison des énergies o, 53,
~ et autres (Courbe « Modéle ABGA »). Ceci est dii a la présence de la contribution des

énergies des neutrinos dans le premier cas.

Nous savons que I’énergie emportée par ces neutrinos perdure et ne peut pas étre
mesurée. Cette contribution est donc inutile pour notre modélisation, bien qu’elle puisse
représenter une sur-évaluation allant jusqu’a plus de 100% si on la considére. Ainsi,
dans la suite notre thése, nous la mettrons de cdté, pour ne considérer que les énergies
relichées par le combustible qui sont mesurables et ont un impact sur son environnement.
Il sera donc sous-entendu que les résultats de nos calculs maintenant présentés feront
appel uniquement a I’évaluation d’énergies combinées des décroissances «, 3, -y et autres

(Modéle ABGA), sans les neutrinos.

Si nous nous intéressons maintenant a 1’étude de 1’allure de la courbe conservée

(Modeéle ABGA), nous pouvons retrouver plusieurs notions classiques en gestion des
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déchets :

e La puissance diminue trés rapidement les premieres années suivants la sortie du
cceur. Ainsi passe-t-elle de 3 ou 4 milles watts par grappe, 4 seulement une centaine
en moins d’un an.

e Une inflexion de la courbe est trés prononcée autour de 6 ans apres la sortie du
coeur. Aprés avoir fortement décrue, la puissance se stabilise autour d’environ 4
ou 5 watts par grappe. Ce laps de temps (de 6 a 10 ans, est généralement celui
considéré comme idéal pour sortir les grappes de la piscine pour un stockage a
sec. En effet, la puissance générée n’est plus suffisante pour altérer les grappes et
attendre encore ne permet pas de diminuer de fagon notoire la puissance (avant la
seconde inflexion de la courbe décrite ci-aprés)

e Une seconde inflexion de la courbe se produit aux alentours de 55 ans, elle quitte
alors le palier de puissance a environ 3 watts par grappe et diminue de facon plus
monotone. Ce second point d’inflexion est souvent cité comme le moment idéal
pour déplacer les déchets vers un site de stockage centralisé.

L’ observation de la courbe 5.5, proposée a la section suivante, permet de confirmer cette
notion de point d’inflexion. Bien que cette courbe concerne I’activité et donc que les
ordres de grandeur ne sont pas comparables , le moment ou la courbe change de pente
dépend des demie-vies, notion commune a la fois a Iactivité et le calcul de puissance

résiduelle. Ainsi, nous retrouvons parfaitement les deux points d’inflexion.

Mais comment expliquer cette allure ? Les points d’inflexion observés sont-ils fixes
ou dépendent-ils de la puissance a laquelle la grappe a été brulée ? C’est ce que nous

tenterons d’expliquer par la suite.

5.1.2 Comparaison

Nous avons comparé la puissance calculée par notre simulation pour une grappe de
37 crayons avec celle obtenue par mesures calorimétriques sur du combustible irradié

a la centrale de Gentilly-2 (Québec).[Hydro Québec, 2004] La courbe 5.2 présente ces
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résultats et la différence illustrée sur la figure 5.3 nous permet de visualiser la différence
qui existe entre ces deux séries de valeurs. Cette différence est prise en prenant en
référence les données de comparaisons et non nos calculs. Il en est de méme pour toutes

les autres différences calculées par la suite.

FIGURE 5.2 Puissance résiduelle selon nos calcul et des mesures sur les50 premiers
jours
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FIGURE 5.3 Différence entre nos calculs et des mesures sur les 50 premiers jours
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Nous remarquons que notre calcul sous-estime la puissance résiduelle de 15 & 20
pourcents sur les 50 premiers jours. Nous considérons que I’écart de plus de 30 pour-
cents, aux alentours de 10 jours et dii a une anomalie de mesure, car relatif 4 un seul
point. Dans ces periodes de temps, la variation de puissance résiduelle est si forte qu'une
erreur de temps dans les mesures provoque un décalage important de résultat. La différence
de 15-20% peut s’expliquer de plusieurs manieres, parmi lesquelles figurent les erreurs
de mesures des données de comparaisons et celle de calcul et/ou de modélisation de nos

résultats.

Comme il s’ agit de mesures effectuées en centrale, nous nous devons de les considérer
comme correctes. Cependant, beaucoup d’incertitudes quant a la maniére dont elles ont
été effectuées persistent. En effet, nous ne connaissons absolument pas les méthodes
expérimentales. Or la puissance résiduelle variant de fagon trés importante lors des tout
premiers jours, un décalage de quelques heures entre I’instant de mesure (par rapport a sa
sortie du cceur) et celui que nous avons simulé peut avoir présenté de fortes différences
d’évaluation. Cependant, cet impact s’atténue avec le temps : la pente de la courbe de
puissance résiduelle diminuant, un écart AX ne correspond plus a un écart AY aussi
important. S’il y a une erreur systématique et un décalage des points de mesure par
rapport aux moments de calcul, ce dernier point pourrait expliquer que notre modéele

semble se rapprocher des mesures avec le temps.

Nous ignorons également si la grappe considérée a été briilée dans les mémes condi-
tions que celle de notre simulation. Méme si cet impact s’ aveére minime, il vient s’ ajouter
a notre liste d’incertitudes. Notamment parce que nous avons démontré au chapitre 3
que les variations de puissance en cceur jouent essentiellement sur 1’activité en sortie de
cceur et donc, a priori, sur la puissance résiduelle des premiers jours ou années. De plus,
comme nous avons longuement étudié les familles isotopiques et leurs contributions 3 la
puissance résiduelle, nous savons que notre simulation ne peut étre juste pour les temps
trés courts car nous avons ignoré volontairement les isotopes de durée de vie inférieure

a une journée.
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Pour permettre une comparaison plus poussée, nous avons utilisé€ des données issues
de simulations sur lesquelles nous avons pu nous baser pour évaluer la précision de notre
modéle sur le court et moyen terme. Les différences entre nos calculs et ces simulations
pour deux niveaux de puissances sont présentés a la figure 5.4.

[Murugesan et Saroudis, 1989] Nous notons la réduction progressive de I’erreur avec le

FIGURE 5.4 Différence entre nos calculs et une modélisation éprouvée
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temps, qui passe en dessous de la barre des 5 pourcents aux dela de 60 ans.

L’ensemble des remarques précédemment citées restent valable, mais nous ne pou-
vons croire que d’autres produits de fission entrent en jeu et contribuent 2 la puissance
résiduelle pour les quelques 10 pourcents manquants. Par contre, il est fort possible
que plusieurs produits d’activations entrent en jeu, mais 1’oxygéne 17 ou le carbone
14 éventuellement créés par absorption neutronique dans la structure en zircaloy de la
grappe n’ont pas des durées de vie permettant d’expliquer ce décalage (1’une est bien trop
courte, I’autre trop longue). 11 faudrait donc étudier précisément la composition atomique
de la grappe (structure comprise) pour connaitre les raisons de cette différence. Cette
étude a, en partie, été réalisée dans I’ouvrage de Donald R. WILES ou nous avons trouvé
un graphique rassemblant ces données que nous présentons a la figure 5.5.[Wiles, 2002]

Nous y observons 1’importance de I’activité des structures et surtout des impuretés conte-
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FIGURE 5.5 Decay curve of the radionuclide§ in usegi fuel[Wiles, 2002]

nues dans la grappe de combustible, qui, bien que de 2 ordres de grandeurs inférieures
a Pactivité des produits de fissions (ceci peut donc expliquer environ 1% de 1’erreur au
maximum), est néanmoins présente notamment durant les 10 premieres années suivant

la sortie du ceceur.

Ainsi, malgré tous nos efforts, nous n’avons pu comparer nos résultats a un cas réel,
entierement connu. 1l s’agit 1a d’une limite de notre calcul dont nous sommes conscients,
et dont nous avons cherché a nous affranchir au maximum lors des études complétes de

1a bibliotheque présentées au chapitre 4.

5.1.2.1 Influence de la puissance en ceeur : bilan.

Afin de réorganiser nos idées, nous avons également voulu confirmer les résultats

obtenus au chapitre 3. Ainsi avons-nous calculé la puissance résiduelle pour plusieurs
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grappes de 37 crayons briilées aux niveaux de puissance que nous avions alors utilisés
pour I’étude compléte du probleme®. Le graphique 5.6 qui présente ces valeurs durant
les premiéres années, est a rapprocher directement du graphique 3.23 qui présentait I’ac-
tivité. L’ensemble de nos résultats d’alors, concernant I’influence de quelques isotopes

essentiellement sur les 50 premiéres années, se trouve ici confirmé.

FIGURE 5.6 Evolution de la puissance résiduelle suivant les niveaux de combustion
selon nos calculs.
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Sur les toutes premiéres années, nous notons une différence de puissance pouvant al-
ler jusqu’a 15% de puissance résiduelle supplémentaire pour le cas de la grappe briilée
a forte puissance, et —60% pour celle briilée a faible puissance. Ce résultat nous permet
d’appuyer notre hypothése que la méconnaissance de la puissance réelle a laquelle la
grappe a été€ briillée en cceur pour les mesures ou données de comparaisons utilisées vis-
a-vis de notre modele puisse treés bien étre responsable d’une partie des différences d’es-
timation de celui-ci. D’autre part, méme si I’impact de 1a puissance en cceur se prolonge

jusqu’a 50 ans apres la sortie du combustible, il devient négligeable pour les grappes

3Les niveaux les plus représentatifs des variations avaient été : le niveau de puissance nominale
(31,9722 noté Norm), un niveau élevé (37,0024, noté 03) et un niveau faible (12, 00242, noté 02).
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brilées a forte puissance au-deld de 6 ans (il ne représente alors plus qu’une différence
de 0, 7% par rapport au cas nominal)*. Ceci favorise la manipulation des grappes aprés
cette période qui correspond 2 la sortie de la piscine de stockage. Car, méme si nous ne
connaissons que la puissance résiduelle de la grappe nominale, nous pouvons étre as-
suré, qu’an maximum, les grappes manipulées dégagerons seulement 1% de puissance

en plus.

FIGURE 5.7 Différence d’estimation entre la puissance résiduelle d’une grappe statisti-
quement représentative du cceur et celle du cas nominal selon nos calculs.
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Pour aller plus loin, nous avons également repris 1’étude statistique présentée a la
section 3.4 et comparé I’énergie moyenne développée par le cceur au complet en refroi-
dissement (ramenée a une grappe) et la puissance résiduelle générée par la grappe briilée
a puissance nominale. Ces résultats sont présentés a la figure 5.7. Nous y voyons que la
puissance de la grappe normale (cas statistique) est inférieure a celle du cas nominale.
En fait, nous retrouvons ’allure que la figure 5.6 attribuait aux grappes de faible puis-
sance, car le cceur que nous avions considéré dans notre étude statistique en possédait

en plus grandes proportions. Mais la différence maximale présentée 2 la figure 5.7 n’est

4La différence est alors encore de —6% pour les grappes brillées i faible puissance, et ne passera sous
la barre des 1% qu’au-dela desdit 50 ans.
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plus que de 10% et, bien que maintenue a ce niveau plus longtemps, elle chute 4 son tour

pour retrouver des valeurs trés proches du cas nominal aux alentours de 6 ou 7 ans.

5.1.3 Source de production d’énergie

Nous nous sommes ensuite intéressés a la maniére dont la puissance résiduelle était
produite : depuis quels types de rayonnements et en quelles proportions. La courbe 5.8

illustre ces contributions pour une grappe CANFLEX a 43 crayons .

FIGURE 5.8 Détail des contibutions en puissance résiduelle selon les types de rayonne-
ment.
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11 s’agit d’un graphique cumulé en échelle logarithmique. A titre d’information, nous
avons laissé la contribution des neutrinos, bien que celle-ci ne soit pas déposée dans 1’en-
vironnement direct de la grappe. La courbe 5.1 est ainsi décomposée en différentes sous-
courbes parmi lesquels celle correspondant & la contribution 5 qui semble &tre 1a princi-

pale composante durant les 150 premieres années : C’est elle qui génére les deux points
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d’inflexion évoqués plus haut, c’est donc parmi les émetteurs 5 qu’il faudra chercher les
responsables de cette tendance. Nous remarquons également que les émissions 3 cessent
quasiment au-dela de ces mémes 150 ans, les émissions «, jusqu’alors réduites, prennent
le dessus. Puisque nous savons que les émissions 3 sont essentiellement générées par
des produits de fission et les « par des actinides’, nous comprenons le réle joué, a long
terme, par les atomes lourds dans les déchets nucléaires et 1’intérét que peut présenter la

séparation de ses éléments dans le cadre d’un retraitement.

La contribution en émissions  est plus complexe. Elle semble en effet étre répartie sur
deux périodes bien distinctes. Cette illusion graphique est en fait due au comportement
de la puissance 7 : en fait, entre 2 et 60 ans, la production y est quasiment constante.
Ainsi, la proportion en <, d’abord handicapée par la forte chute de sa contribution 2
la puissance globale plus précoce que celle des [, va donc reprendre de I’importance

lorsque ces mémes émissions [ vont diminuer & leur tour, c’est a dire au-dela de 6 ans.

Le role des o est étonnant. Il ne ressemble en rien 2 celui présenté sur la figure 5.5
sous 1’appellation activation product. En fait, la notion de « produit d’activation » ras-
semble essentiellement les actinides formés par activation neutronique de uranium ,
or la plupart de ces actinides sont des émetteurs a, a 1’exception des américium 242,
neptunium 238, neptunium 239 et plutonium 241 (quelques jours de demie-vie pour les
neptunium 238, neptunium 239 et plutonium 241, environ 14 ans pour le plutonium 241)
dans la bibliothéque étendue que nous utilisons pour nos calculs. La différence d’allure
entre la courbe des produits d’activation sur la figure 5.5 et celle de la contribution des «
sur la figure 5.8 s’explique facilement car le plutonium 241 est compté parmi les produits

d’activation dans le premier cas.

Les curium 242 (162, 5 jours), curium 243 (17,6 ans) et curium 244 (32 ans) sont
3 émetteurs o puissants que nous n’avons pas suivis dans notre calcul. Le nombre
d’absorptions neutroniques et de décroissances qu’il faut effectuer pour aboutir a leur

création implique une concentration finale trés faible, notamment pour les grappes ayant

SNommés « activation product » sur la figure 5.5
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séjourné peu de temps en coeur. Mais ils sont quelquefois cités comme isotopes a suivre
dans la littérature. Un nouvel axe de recherche pourrait &tre de tenter d’évaluer leur
concentration, mais ce travail risque d’étre délicat, car il risquerait de déséquilibrer le
bilan neutronique. C’est pourquoi nous avons choisi d’ignorer ces isotopes. Nous rap-
pelons que I’ensemble des modifications que nous avons proposées dans les chaines de
désintégrations n’a pas d’impact sur le bilan neutronique en réacteur puisque les iso-
topes ajoutés le sont sans sections efficaces. D’ autre part, les liens crée vers des isotopes
existants (par exemple, les liens entre actinides) n’ont pas de demie-vies suffisamment
courtes pour influencer les concentrations des-dits isotopes sur le laps de temps d’un

séjour en cceur.

5.2 Ktude en détail par période de temps (court et moyen terme)

Afin d’expliquer ces résultats, nous avons utilisé les données de détail issues de nos
calculs ou chacune des concentrations des différents isotopes sont connues et triées en

fonction du temps.

Pour cette étude, nous avons choisi de reprendre les conditions présentées au chapitre
2. Nous avons donc considéré les résultats issus du modele ABGA appliqués a une grappe
de type CANFLEX a 'uranium naturel brulée & puissance nominale dans un réacteur
CANDU-6. Nous avons en effet remarqué que les résultats et observations précédéments
obtenues avec des grappes a 37 crayons, était en grande partie transposables a cet autre
type de combustible. Seules changent (1égérement) les ordres de grandeurs, mais le com-
portement général est préservé. En effet, si les conditions de combustions jouent sur
les concentrations isotopiques, elles ne jouent pas réellement sur la nature des isotopes

présents a la sortie et donc sur la maniére dont évolue la puissance résiduelle.

Si nous nous devions de comparer nos résultats généraux en prenant les mémes condi-
tions expérimentales que nos sources, nous pouvons maintenant aller plus loin et nous in-

teresser au comportement détaillé des isotopes dans les grappes de nouvelle génération.
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Pour rendre cette étude plus efficace, nous I’avons fragmenté€ selon différentes périodes
de temps, choisies grace a I’observation des courbes présentée précédemment et notam-
ment selon la place des points d’inflexions. Cela nous a permis de comprendre quels
isotopes, dans les listes d’ajouts notamment (tableau 4.1, 4.2 et 4.3), contribuaient le
plus & la puissance résiduelle, et & quels moments. Evidemment, ce sont les premiéres
années qui sont les plus complexes et qui voient la répartition des principales contribu-
tions la plus disparate. Avec le temps, le nombre d’acteurs diminuant, il devient plus

facile d’isoler un ou deux acteurs principaux.

Par convention, nous parlerons de trés court terme entre la sortie du coeur et 100
jours, de 100 jours a 7 ans nous évoquerons le court terme, de 7 4 60 ans le moyen terme,

de 60 2 300 ans le long terme, et au-dela le tres long terme.

5.2.1 Court et trés court terme (7 premiéres années)

Au cours de ces toutes premieres années, la puissance résiduelle évolue trés rapide-

ment, passant de presque 4000—%— en sortie de cceur a seulement 4 watts environ au
pe

)
grap;
moment de la sortie du stockage en piscine’, soit 3 ordres de grandeur.

Nous avons tracé a la figure 5.9, en échelle semi-logarithmique’, 1’évolution de la
contribution des 12 isotopes jouant un rdle prépondérant sur la premiere année de re-
froidissement. Nous remarquons ’importance des isotopes de lanthane 140, yttrium 91
et niobium 95 durant cette premiere année de refroidissement qui auront quasiment dis-
paru au-deld. Ces isotopes sont d’ailleurs les seconds sur leur chaine de décroissance
respective (voir figure 1.1). Cela confirme bien notre hypothese de départ, qui était de
ne pas considérer les isotopes en particulier, mais bien comme étant intégrés dans une
famille radioactive, pour connaitre leurs influences. Les deux premiers isotopes nous

avaient ét€ suggérés par un livre relativement ancien, ce sont des grands classiques, de la

SHabituellement effectué apres 6 années.
7L’ axe des temps, seul, étant logarithmique
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FIGURE 5.9 Contribution en puissance des différents isotopes durant I’année suivant la
sortie du cceur
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FIGURE 5.10 Evolution de la contribution en puissance des différents isotopes a court
terme
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décroissance radioactive.[Etherington, 1958] Par contre, le niobium 95 et son précurseur
le zirconium 95 sont plus discrets et viennent de la bibliothéque utilisée par ORIGEN-
S.[Gauld et al., 1995] Leur contribution n’est pour autant pas négligeable. Le barium 140
est le précurseur du lanthane 140, comme 1’activité de ce couple est limitée aux 70 pre-
miers jours, I’activité du précurseur, méme si elle n’est pas a la hauteur de celle du fils,
est non négligeable. Et donc, comme corollaire, sa contribution a la puissance résiduelle
non plus. Nous prenons pour convention de nommé groupe 1 cet ensemble d’isotopes

qui représente la majeure partie de I’émission de puissance résiduelle en sortie de cceur.

La figure 5.10 illustre la maniére dont se répartissent les roles de contribution majeure
a la puissance résiduelle une fois que le groupe 1 disparait de I’inventaire, au-dela de 2
ans. A partir de ce moment, ce sont des isotopes tels que le praseodyme 144 et le rhodium
106 qui vont contribuer le plus a la puissance résiduelle. En fait, leur contribution était
visible depuis la sortie du cceur et constante. Mais elle ne devient prépondérante qu’aprés
77 jours pour I'un et 135 jours pour I’autre, augmentant progressivement en proportion,
par rapport au bilan total (voir la figure 5.11, commentée par la suite). Ce sont ces deux
isotopes, ou pour étre précis, leurs familles (au sens présenté par les schémas du cha-
pitre 4.1.4), qui maintiennent le niveau d’activité & une valeur élevée durant la fin de la

premigére année et jusqu’a 7 ans apres la sortie du ceeur.

Ce comportement explique probablement en grande partie le point d’inflexion re-
marqué sur la courbe générale au bout de 6 ans, il s”agit probablement des 2 responsables
de cette diminution importante de la puissance résiduelle globale. En effet, une étude
proportionnelle de leur contribution montre par exemple que le praseodyme 144 tout
comme le thodium 106 sont responsables, chacun, d’un quart des émissions d’énergie
par la grappe 4 ans aprés la sortie du cceur (voir la figure 5.11)8, alors que la figure 5.10
présente bien I’effondrement de leurs contributions aux alentours du point d’inflexion de
6 ans. Les roles des autres isotopes suivis, durant les premicres années, sont relativement

anecdotiques. Passé les 6 ou 7 premiére année, la puissance résiduelle n’est plus que de

8Leurs proportions combinées totalisent méme 78% des émission juste aprés la chute du groupe 1, soit
aprés deux années passées hors coeur
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FIGURE 5.11 Proportion de la contribution du praseodyme 144 & la puissance résiduelle
totale.
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quelques watts par grappe. La plupart des isotopes a vies courtes ont achevé leurs roles
de contributeur a la puissance résiduelle, et I’on entre dans une zone plus lente de la
décroissance de la puissance résiduelle. Changement d’échelle donc, les jours, ou mois,

utilisés pour les trés court et court termes sont remplacé ici par des années.

Mais, le cas de 1’yttrium 90 mérite un peu d’attention malgré sa demie-vie courte. En
effet, sa production en cceur relativement importante lui a permis de contribuer quelque
peu a la puissance résiduelle juste apres la sortie du coeur. Pourtant, son role ne s’arréte
pas 13, et nous observons a la figure 5.12 sont retour, en temps qu’acteur prépondérant,
au-dela de 10 ans. En fait, son précurseur par décroissance radioactive (le strontium
90) le produisait de facon constante depuis le début, mais cette quantité devient non
négligeable suite a la chute des contributions des autres isotopes. Aux cotés de 1’yttrium
90 cité précédemment et de son précurseur le strontium 90, le césium 137, dont bizarre-
ment aucun précurseur ne soutient la présence entre également en jeu pour maintenir la
puissance résiduelle a un bon niveau jusqu’au second point d’inflexion aux alentours de
60 ans. En fait, ce point est crucial dans la gestion des déchets : c’est celui qui marque

le basculement, dans la nature des rayonnements, entre 3 et a.

En effet comme le montre la figure 5.13, a partir de 56 ans la contribution a la puis-
sance résiduelle devient majoritairement issue de décroissances «. Si le trés court terme
était dominé par le rayonnement +y et le court terme par le 3, le moyen terme est plutdt
synonyme d’équilibre entre les trois types de rayonnements. A contrario, le long et trés
long terme risque d’étre clairement ceux du rayonnement « : ce qui, au vu des différentes
demie-vie de décroissance «, signifiera un nouveau rapport d’échelle et des ordres de

grandeurs temporels de centaines voir milliers d’années.

Le second point d’inflexion est donc également synonyme de la fin de la domination
des produits de fissions dans la production de chaleur résiduelle. Aprés 60 ans, ce sont les
actinides, produits d’activation de I’uranium, qui seront responsable de la quasi-totalité

des émissions radioactive et de la puissance résiduelle.
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FIGURE 5.12 Evolution de la contribution en puissance des différents isotopes 2 moyen

terme
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FIGURE 5.13 Evolution de la proportion de contributions 2 la puissance résiduelle selon

le type de rayonnement.
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FIGURE 5.14 Différences de puissances résiduelles suivant le niveau de combustion en

coeur, par rapport au cas nominal.
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5.2.2 Paranthése : 'impact de la puissance de combustion

Une autre maniére de présenter le résultat de 1a section 5.1.2.1 est de calculer les pour-
centages de différence entre les deux niveaux non nominaux et le niveau de référence.
Ceci est illustré a la figure 5.14 Nous y remarquons, notamment sur la courbe concernant
les faibles niveaux de puissance, deux points d’inflexion. Il s’agit bien évidement de la
fin de la contribution des isotopes des groupes 1 et 2, dont plusieurs représentants avait
été cité au chapitre 3 comme influencé par la puissances a laquelle nous avions briilé
notre combustible. C’est le cas du cérium 144, précurseur du praseodyme 144 (groupe
contribuant 2 la puissance résiduelle numéro 2) par exemple : ce qui explique parfai-
tement la déformation de la courbe aux alentours de 2 ans. Enfin, nous pouvons noter
également le léger role joué par les américium 241 et 242, dont I’'importante variation
de concentration selon la puissance se retrouve au-deld de 100 ans. L’écart dans notre
estimation est d’environ 2%. Cependant cette différence peut étre parfaitement négligée,
ce qui permettrait, encore une fois, d’ignorer la puissance  laquelle la grappe a été briilé

en ceeut, pour les calculs de puissance résiduelle a long et trés long terme.

5.2.3 Synthése : Classification des contributions

Pour simplifier la compréhension de ces résultats a court et moyen terme, nous avons
classé dans le tableau 5.1 les différents isotopes en fonction de leur participation a la

puissance résiduelle dans le temps®.

Les émetteurs alpha et notamment les plutonium ayant un role relativement petit sur
cette période de temps (méme si ce role va en progressant tout au long du refroidisse-

ment)'?, et nous n’avons donc considéré ici que les produits de fission.

Les isotopes sont répertoriés en 3 groupes de contributeurs majeurs, chacun de ses

Ceux initialement contenus dans la bibliothéque de départ étant écrit en caractére gras.
19oir 1a section 5.3 pour plus de détail.
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groupes rassemblant les isotopes qu’il faut absolument surveiller si les conditions ex-

périmentales évolues. En effet, si nous comparons cette liste d’isotopes avec la liste 3.3

TABLEAU 5.1 Ordre de contribution des différents isotopes lors du refroidissement des
grappes de combustibles.

Groupe Groupe Groupe
1 2 3
Période | 100 premiers jours | De 100 jours a 7 ans | De 7 a 60 ans
Bor | 9y R Y
95Nb 95Z1“ IOGRh QOST‘
g 1°3Ru 131] 144Pr 13708
% 132[ 14°La 144Ce 147Pm
= 14OBa 14106 241Am
143 Pr 147 Nd

présentée au chapitre 3.3.2, nous remarquons la présence commune de différents iso-
topes. Ainsi, nous remarquons que les ruthenium 103, praseodyme 143, cérium 141 et
autre néodyme 147 sont tous influencés de maniere linéaire croissante avec la puissance.
Nous pouvons donc penser que la puissance résiduelle sera elle-méme influencée de
facon linéaire croissante avec la puissance sur les 100 premiers jours. A court terme,
seul le cérium 144 est influencé par la puissance, de facon logarithmique croissante.
Nous retrouvons donc parfaitement ici le résultat du chapitre 3 qui précisait que la puis-
sance a laquelle étaient briilées les grappes en ceeur n’avait une influence que sur le
début du refroidissement, sauf pour I’américium 241. En effet, & moyen et long terme,
cet isotope a une influence considérable sur la puissance résiduelle notamment au-dela
de 150 ans, lorsque les décroissances o sont devenue prépondérantes. Cet isotope avait
échappé 2 notre analyse car son activité absolue n’est pas extraordinaire '!. Mais il de-
vient prépondérant dans notre modele en représentant 60% des émissions o (et 40% des
émissions totales) au bout de 100 ans. La liste 3.3 présentait également plusieurs autres
actinides influencés par le niveau de puissance dans un CANDU-6, aucun d’eux n’a de

demie-vies susceptible de rendre sont évaluation aléatoire déterminante pour un calcul

H1a courbe des a de la figure 5.8 est bien inférieure  la courbe globale
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précis de la puissance résiduelle. En effet, pour que I’isotope ait une influence réelle sur
la puissance résiduelle, il faudrait une demie-vie supérieure 4 150 ans, 12 ou les actinides
pesent fortement sur le calcul. Or des isotopes tels que le neptunium 238 (quelques jours
de demie-vie) ou méme plutonium 241 (demie-vie de 14 ans environ) ne correspondent
pas. II est intéressant de remarquer que la présence d’un précurseur a demie-vie longue
(comme pour les chaines de produits de fission que nous avons ajoutées) n’aurait au-
cune influence, car nous considérons ici un autre probléme : 'influence de la puissance
en cceur sur I’inventaire final. Si production hors-cceur par un précurseur a demie-vie
longue il y a, elle est découplée de la puissance sauf si ce précurseur a lui-méme vu sa

concentration varier en cceur avec la puissance.

5.3 La puissance résiduelle sur le long terme

Si nous nous sommes heurtés, pour 1’étude a court et moyen terme, a la difficulté de
comparer nos résultats a des données dont nous connaissions exactement les différentes
conditions expérimentales, pour I’étude a long terme 1’écueil est différent : I’inexistence
de données expérimentales. Ainsi, bien que notre étude du chapitre 3, certifie que les
conditions expérimentales ont peut d’influences sur la puissance résiduelle, nous ne
pourrons pas compter pour autant sur des données de comparaisons exploitables. Nous
savons cependant que les isotopes qui génerent la puissance résiduelle sont essentiel-
lement des actinides. Cet état de fait nous permet d’entrevoir les causes probables de
différence entre nos calculs et la réalité : a savoir I’évaluation incompléte des concentra-

tions des actinides tel que déja évoquée a la section 5.1.3.

Cela dit, nous pensons que notre estimation est relativement fiable, notamment pour
les évaluations de la puissance résiduelle relative aux différents plutoniums qui sont
fréquement cités dans les études relatives a I’activité des déchets a long terme, car nous
avons choisi de suivre toutes les chaines de noyaux lourd dont les représentants avaient
des demie-vie suffisamment faibles lors de I’étude des chaines de décroissance (voir la

section 4.1.3 pour les détails).
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5.3.1 Allure générale de la puissance résiduelle

Une grappe d’uranium naturel, avant son entrée dans un réacteur CANDU-6, dégage
environ 0, 14 milliwatts. Il faut savoir que cette valeur est bien inférieure a celle que
dégage la masse €quivalente de minerai naturel in-situe. En effet, celui-ci contient plu-
sieurs descendants de 1’uranium 238 issus de 4, 5 milliards d’années'? de décroissance,
qui géneérent évidement de 1’énergie, mais qui ont été séparés de ’'uranium lors de la
fabrication du combustible. Nous n’avons malheureusement pas eu le temps d’évaluer
la puissance dégagée par le minerai, mais ce calcul serait facilement réalisable avec les
outils développés dans le cadre de ce travail. Il conviendrait simplement de compléter
les chaines de décroissances radioactives que nous avons volontairement stoppées pour
simplifier nos calculs et de compiler les données d’énergies dégagées par les isotopes

ainsi ajoutés dans le fichier de type DV.

FIGURE 5.15 Puissance résiduelle d’une grappe sur le trés long terme.
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C’est a I’activité du minerai d’uranium que sont habituellement comparé les calculs
d’activité du combustible irradié, voila pourquoi il aurait été intéressant de posséder
une donnée similaire pour y faire référence sur la figure 5.15 qui présente 1’évolution
de la puissance résiduelle sur le tres long terme. Cependant, comme nous 1’avons déja
expliqué a différentes reprises, les notions d’activité et de puissance résiduelle ayant
en commun la demie-vie isotopique, nous pouvons supposer que le retour a un niveau
d’émission énergétique similaire au minerai naturel devrait se situer quasiment en méme
temps que celui lié aux activités, soit environ 11000 ans.[Wiles, 2002] A ce moment, la
puissance résiduelle d’une grappe de combustible est encore de 1’ordre de 100 milliwatts,
soit un dixieéme seulement de celle calculée aprés 100 années de refroidissement (elle est

alors de I’ordre du watt).

5.3.2 Les plutoniums

Le cas du plutonium est particulieérement intéressant, car cet actinide est produit en
grande quantité dans les réacteurs nucléaires, et ses différents isotopes sont souvent bien
plus actifs que ceux de ’uranium , malgré la plus grande concentration de ceux-ci. Cette

forte activité se traduit tout naturellement en terme de puissance résiduelle.

5.3.2.1 Le plutonium 236

Le cas du plutonium 236, dont il avait ét€ question dans le chapitre 4.1.3, s’est avéré
un pietre contributeur. En effet, la puissance résiduelle dégagé par la famille de ses fils,
pourtant particulierement actifs, a été handicapée par la tres faible concentration initiale

en cet isotope et n’a jamais dépassée 1,4.1074%.
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5.3.2.2 Les autres plutoniums

La figure 5.16 présente les contributions & la puissance résiduelle des autres isotopes
du plutonium , nous y avons ajouté la puissance fournie par un autre actinide de pre-
mier plan : I’américium 241, et la puissance résiduelle totale pour mieux comparer les

valeurs. L’ échelle est doublement logarithmique. Nous y notons plusieurs résultats clas-

FIGURE 5.16 Puissance résiduelle due aux plutoniums a trés long terme.
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siques, ainsi la puissance résiduelle d’une grappe a long terme est-elle essentiellement di
a 3 isotopes : I’américium 241, le plutonium 239 et le plutonium 240. Ces deux derniers
isotopes produisent environ 0, 1%%;; chacun durant 10000 ans, ainsi apres la dispari-
tion de I’américium 2413, ils représentent chacun quasiment la moitié de la production
d’énergie. Au dela de 10000 ans, seul les plutonium 239 plutonium 240 contribuent a

la puissance résiduelle selon notre modgle. Mais nous savons aussi que ¢’est également

13 Au dela de 1000 ans.
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le moment ou les fils des autres actinides commencent & contribuer. .. seulement nous
ne les avons pas ajouté dans nos chaines de décroissance. Nous atteignons ici la limite
temporelle de notre calcul. Mais une simple mise a jour des chaines de décroissance et
des énergies associées permettrait de faire facilement cette évaluation avec la version

actuelle de DRAGON.

5.4 Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons finalement étudié la puissance résiduelle et la
manicre dont elle évoluait durant les années suivant la sortie du cceur. Notre modele
a prouvé sa fiabilité, et méme s’il manque encore de précision, il permet d’ores et
déja d’évaluer la puissance résiduelle, mais aussi de comprendre les mécanismes qui la
générent. Ainsi avons-nous pu expliquer en détail I’évolution de cette puissance résiduelle.
Nous avons prouvé qu’elle se distribuait essentiellement en 4 périodes bien particulieres :

e La période 7 : le trés court terme, entre la sortie du coeur et 100 jours. La puis-

sance résiduelle est alors essentiellement générée par les radiations y et § des iso-
topes du groupe 1 4
29002 3 225_W_15,

grappe grappe

. La puissance résiduelle et réduite d’un facteur 10 et passe de

e La période 3 : court terme, entre 100 jour et 7 ans. La puissance résiduelle est

dépendante des décroissances (3 et passe de 22597_11’[;17e a4, 05gTZ;pe 15, Cette période
peut étre décomposée en 2 sous-périodes : avant ou apres 2 ans. Avant 2 ans, la
puissance résiduelle est générée par les isotopes du groupe 1, alors que seuls les
isotopes des familles de nombres de masse 106 et 144 sont responsables sur la
seconde sous-période.

e Le moyen terme, entre 7 et 60 ans, ol les trois types de rayonnements contribuent
de facon a peu pres égale et la puissance résiduelle reste a peu preés constante (entre

4,052 et 1,48 )

grappe grappe

14Voir le tableau 5.1 pour le récapitulatif des isotopes contribuant a trés court, court et moyen terme.
15Selon notre calcul, pour un cas nominal, dans un CANDU-6, pour un combustible CANFLEX 4 43
crayons d’uranium naturel.



165

e La période « : le long et trés long terme ou la puissance résiduelle évolue trés
lentement et n’évolue d’un facteur 10 en 10000 ans : elle passe de 930% a
101%’% entre les 100 et 10000 années suivant la sortie du cceur. Cette puis-
sance résiduelle est essentiellement générée par trois isotopes : I’américium 241, le
plutonium 239 et le plutonium 240.

Nous avons également confirmé que seules les deux premieres périodes étaient in-

fluencées'® par la puissance a laquelle la grappe avait été briilée dans le cceur. Ceci
permet de négliger ce parametre au-dela de 6 années hors cceur et d’adopter les mémes

procédures de manipulation ou stockage pour tous les cas.

De plus, le passage d’une période d’évolution & une autre correspond souvent au
moment propice au déplacement du combustible : 6 ans apres la sortie du ceeur, 60 ans
ou 300 ans, car I’évolution de la puissance résiduelle!’ vient de subir un changement

important ou s’ appréte a suivre une période de stabilité.

Seule 1a derniére date butoir de 300 ans est peut-&tre plus éloignée du point de bascu-
lement sur la période a. Nous rappelons que le moment ou les émissions [ et y dispa-
raissent quasiment completement est situé 150 ans apres la sortie du ceeur. La puissance
résiduelle est alors de 660™iLwatt et serg de 480ZHHMA15 5y bout de 300 ans. Il pour-

grappe grappe
rait étre intéressant de considérer ses valeurs dans le cadre d’un calcul de thermodyna-
mique pour savoir si la chaleur émise supplémentaire serait importante si 1’on décidait
d’avancer I’enfouillissement final des grappes a cette date, ou si, au contraire, il serait

négligeable.

16 Ay dela de 2% d’écart dans I’évaluation.
7Bt donc de I'activité. ..
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CONCLUSION

La gestion du combustible usé, sorti des réacteurs nucléaires civils, constitue un en-
jeu social, économique et industriel majeur. Or la grande particularité de ce combus-
tible, outre la question de son statut méme de déchet, est de savoir résoudre par lui
méme le probléme qu’il pose. .. si on lui en laisse le temps. Car avant cette résolution, il
peut s’écouler plusieurs milliers voir millions d’années. La connaissance de I’évolution
du risque lié aux grappes de combustible est donc primordiale, pour pouvoir juger des
éléments essentiels, importants ou accessoires lors de prises de décisions impliquant de
telles périodes de temps. Mais cette connaissance est aussi nécessaire pour assurer la

sécurité lors du suivi et du stockage de ce combustible.

Parmi toutes les données intéressantes a étudier, la puissance résiduelle relichée par
les éléments irradiés est celle qui a retenu notre attention dans de ce mémoire. Nous en

avons présenté les mécanismes, les conditions et les comportements.
Récapitulatif des notions générales

La premiére partie de notre recherche visait a étudier les concepts physiques permet-
tant de modéliser la puissance résiduelle. Nous avons remarqué la proximité des notions
d’activité et de puissance résiduelle, couplées toutes les deux aux notions de demie-vies
et de concentration isotopique. Malgrés la simplicité de la formule permettant de cal-
culer la puissance résiduelle, nous nous sommes heurtés a la faible quantité de résultats

disponibles dans les différentes sources consultées.

Expérimentalement, I’absence de données s’explique notamment par les durées d’é-
tude considérées, la technologie nucléaire est récente au regard des périodes de mesures
demandées pour une étude compléte, mais également par la dangerosité du matériel
considéré et donc la difficulté 1ié aux mesures. Du point de vue de la simulation, le
manque de données disponibles dans la littérature vient essentiellement de la quantité

d’information a gérer pour évaluer d’une fagon correcte la puissance résiduelle.
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Pour une évaluation compléte, il faudrait connaitre I’ensemble des chaines de dé-
croissance de tous les produits de fission par exemple. Cependant, nous avons proposé
une approche différente basée sur I’étude préalable des roles de chacun des isotopes
contribuant, cherchant & comprendre quand, en quelle proportion, et pourquoi ceux-ci
participent a la puissance résiduelle. Ceci avait pour but de limiter le nombre d’isotopes a
suivre dans un calcul. En paralléle, nous avons également cherché a valider les conditions
d’études, et les différentes influences que pouvait avoir le comportement en cceur sur
I"inventaire isotopique final, donc sur la puissance résiduelle. Tout ceci afin de tenter
d’expliquer par la suite la marge d’erreur entre notre modele et les quelques données de

comparaisons disponibles.
La modélisation

Nous avons présenté dans ce mémoire le cheminement qui nous a conduits a program-
mer, valider puis utiliser 2 nouveaux modules pour DRAGON(version 3.04 puis 3.05). Ces
modules utilisent les données de concentration issues de simulations en cceur et celles

d’énergies de décroissance qu’il nous a fallu compiler.

La limite évoquée plus haut : 2 savoir I'impossibilité d’obtenir I’ensemble exhaustif
des concentrations de tous les isotopes produits dans un réacteur nucléaire!®, fut rapide-
ment rencontrée. Nous nous sommes affranchis de cette limite en détaillant et compre-
nant les roles des différents isotopes considérés. Mais nous avons consciemment choisi
par la d’écarter de nombreux isotopes dont la contribution ne pouvait avoir d’importance

si nous les considérions séparément.

Ce choix ne permet pas d’utiliser nos calcul sur le trés cours terme : durant les
quelques jours suivant la sortie du cceur. Mais nous ne pensons pas que cette approxi-
mation soit responsable de la différence d’évaluation finale entre notre modélisation et
les autres simulations prises en références observée dans le dernier chapitre. Si leur

contribution seule est quasiment négligeable, la somme de leurs contributions peut pro-

BCorollaire de la quantité d’information isotopiques & gérer
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voquer un bruit de fond de quelque dizaine de watts sur la premiére année par exemple,
mais cela resterai négligeable. Nous savons cependant que la différence, trés marquée au
début, s’estompe avec le temps en raison notamment de la simplification progressive, par
décroissance radioactive, de la composition isotopique. Une étude compléte élargissant
le nombre de chaines isotopiques serait la seule solution pour dissiper le doute qui reste

sur cette contribution.

Nous avons également écarté les isotopes a trop faible durée de vie pour contribuer
au-dela de la journée suivant la sortie du coeur. Cette derniere approximation est respon-
sable de la tres grande différence qui existe entre notre modélisation et les calculs plus
complets de puissance résiduelle concernant la grappe immédiatement sortie du ceeur.
Elle empéche toute utilisation immédiate de notre méthode de calcul pour les analyses
accidentelles telles que les pertes de caloporteur. Cependant, elle ne gé€ne en rien les

résultats obtenus a plus long terme, but initial de notre réfiexion.

Les données ajoutées pour effectuer le calcul, a savoir certains rendements de fission
et autre énergie libérée par décroissance radioactive devraient peut étre elle aussi subir
une étude statistique plus pousser afin de vérifier que les valeurs moyennes considérées
restent correctement évaluées et surtout pour avoir une idée de la précision de nos cal-
culs (évaluation des marges d’erreur, notamment en connaissant I’écart type des chiffres

utilisés par exemple)
Avancés réalisées

Nous avons validé I'utilisation des données sorties par le logiciel DRAGON, et les
avons traitées via notre module supplémentaire pour le calcul de la puissance résiduelle.
Par la suite, pour plus de précision, il faudrait complexifier encore la bibliothéque, c’est
a dire augmenter la quantité de données en entrée du logiciel. Les outils permettant
d’évaluer la puissance résiduelle sont maintenant disponibles, 1’important avant de les

utiliser était d’en connaitre les limites, ce qui a été rappelé a la section précédente.

En gardant a I’esprit les bornes fixées par ces limites et entre lesquelles ils se situent,
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nous pouvons récapituler les différents apports de notre travail sans crainte de surestimer
leurs importances. La premiére amélioration, par exemple, est liée a la séparation de la
production d’énergie issue des décroissances «, 3 et v qui nous a permis de décomposer
la décroissance radioactive d’une grappe irradiée en différentes périodes de temps et
de comprendre que certains des choix effectués par 1'industrie €lectronucléaire avait en
fait une réalité physique simple. Par le méme raisonnement, nous avons différencié les
acteurs de la puissance résiduelle. Cela nous a permis de comprendre 1’agencement des
contributions dans le temps et de vérifier que nos choix dans I’allongement ou les limites
des chaines de décroissances radioactives étaient justifiées. Cela nous a permis d’illustrer
en parallele I’influence que peut avoir la puissance en ceeur et I’historique de combustion
des grappes sur la puissance résiduelle ou I’activité. Nous avons notamment remarqué
qu’a burnup de sortie égal, I’influence était bien plus marquée sur les produits de fission
que sur ceux d’activation, et donc que la puissance résiduelle pouvait étre fortement
différente durant les premieres années suivant la sortie du cceur (jusqu’a 50 ans) mais

relativement peut affectée sur le long et trés long terme.
Travaux futurs

En partant des calculs effectués, il pourrait &tre trés intéressant de coupler les résultats
fournis par DRAGON avec un modele thermodynamique d’évolution d’un ensemble de
stockage. Ceci permettrait d’étudier le comportement a long terme des structures entou-
rant le combustible sous I’effet de la chaleur. Il faudrait cependant pallier aux différentes
limites présentées plus haut et notamment celles relatives a la sous-estimation conti-
nuelle de notre modele par rapport a la réalité. Car celle-ci pourrait empécher toute

évaluation raisonnable et sécuritaire de la chaleur résiduelle.

Par contre, notre travail ne peut pas servir a évaluer le rayonnement émis par le com-
bustible au refroidissement, car il évalue I’énergie diffusé de facon isotrope alors que
les rayonnements peuvent étre émis dans une direction privilégiée et nécessiterait le

développement d’une modélisation sophistiquée de leurs émissions.
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Cependant les notions de contribution successivent a la puissance résiduelle des rayon-
nements «, 3, v et le travail d’étude des différentes chaines de décroissances des produits
de fissions peut servir de point de départ pour comprendre la maniere dont le rayonne-
ment giobal d’une grappe évolue avec le temps, mais aussi I’influence que peuvent avoir
les incertitude d’évaluation des différentes bibliothéques tels que les sections efficaces

(qui influes sur la composition isotopique finale).
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ANNEXE I

CONVERSION

Nous avons présenté sur le graphique ci dessous les différents coefficients permettant

de jongler entre les différentes données affichées avant ou apres les calculs de DRAGON.

FIGURE I.1 Schéma de conversion des données DRAGON.

In(2) 10.8
Dermie-vie Ty, fs) Données d'entrée
T fs) A (109%)
4. 1 3208 (n(2)}
; & 360024
i 360024 I __
| 3 (ni2)° onnées softie
e (nf2) par DRAGON
' Ds
' T
AN Demie-vie en Dg ?IJ‘_ /

(0Urs)n2) |- 22 __-7
i
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DIFFERENCE DE CONCENTRATION EN SORTIE DE CEUR SUIVANT LA

PUISSANCE EN CEUR, PAR RAPPORT AU CAS NOMINAL.

A P’issue de notre étude sur I’influence de la puissance en cceur sur la concentration

des isotopes en sortie de celui ci, nous avons rassemblé les données issues de nos calcul

pour en facilité I’usage dans la suite de notre travail. Ces concentrations sont présenté icti.

Nous rappelons que nos calculs ont été réalisé selon les niveaux de puissance présenté

au tableau 3.1, que nous avons recopi€ ci dessous :

TABLEAU I1.1 Choix des puissances

PO“(;Z‘T:age CANDU ACR
puissance Puissgnce Puissance Puisstance Puissance
nominale | ™Massique | grappe Nom massique | grappe Nom
» (M%) (kW) (¥ (kW)
156,40% 50,00 962 CANDU04 60,00 1218 ACRO4
115,73% 37,00 712 CANDUO03 44,00 893 ACRO3
100,00% | 3197 615 CANDU | 3349 780 | ACR
Norm Norm
37,54% 12,00 231 CANDUO02 14,50 294 ACRO2
12,51% 4,00 77 CANDUO1 5,00 102 ACRO1




TABLEAU I1.2: Tableau récapitulatif des concentrations iso-

topiques a différents niveaux de puissance dans un CANDU-
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6.
CANDU 01 | CANDU 02 || CANDU Norm || CANDU 03 | CANDU 04
Différence | Différence %ﬂpﬁ Différence | Différence

21 Am 774,97% 243,41% 1,86E-05 16,56% 43,06%
232 Am 811,35% 254,42% 5,08E-08 16,67% 43,18%
HlCe 64,23% 31,25% 3,73E-01 3,52% 9,75%
#iCe 13,97% 3,33% 4,39E-01 0,51% 1,40%
133Cs 37,27% 28,02% 3,79E-01 5,36% 17,33%
B¥Cs 56,44 % 42,88% 1,40E-03 6,63% 20,48%
35Cs 391,05% 149,86% 3,39E-02 13,20% 35,52%
SiEy 4,06% 4,66% 5,46E-04 0,00% 0,02%
B Eu 4,30% 4,59% 2,56E-03 0,72% 2,51%
6By, 69,10% 37,38% 2,52E-03 4,48% 12,08%
g er 3,48% 0,12% 5,39E-05 0,45% 2,21%
857 84,37% 62,49% 7,80E-03 15,75% 56,48%
W3Nd 101,63% 67,06% 2,14E-01 9,22% 26,86%
(1334Nd 330,49% 118,78% 2,29E-02 9,71% 26,11%
WINd 80,12% 53,28% 9,49E-02 8,57% 25,40%
U8Nd 0,36% 0,77% 1,56E-01 0,23% 0,69%
28 Np 81,88% 57.711% 1,35E-04 13,04% 43,71%
29Np 84,61% 62,90% 1,64E+00 15,98% 56,92%
9 Pd 32,10% 23,49% 7,04E-02 4,15% 13,60%
W Pm 76,62% 55,93% 9,56E-02 8,48% 25,18%
Hspm 52,72% 13,48% 4,08E-04 2,45% 10,67%
HEpmM 89,84% 63,82% 3,06E-04 8,96% 26,25%
é;‘gpm 83,58% 61,07% 1,22E-02 14,76% 51,57%
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Suite de la page précédente

CANDU 01 | CANDU 02 || CANDU Norm || CANDU 03 | CANDU 04
Différence | Différence gm"ppe Différence | Différence
81pm 83,99% 61,77% 2,85E-03 15,23% 53,93%
Wpr 223,02% 113,62% 1,12E-01 11,57% 31,96%
i3 pPr 78,88% 50,51% 2,71E-01 7,54% 22,00%
236 py 0,69% 2,68% 4,74E-09 0,31% 0,94%
28 py 28,47% 22,28% 4,87E-04 3,60% 12,03%
23 Py 25,99% 20,99% 2,34E-02 2,80% 9,18%
242 Pu 34,47% 27,18% 5,04E-04 3,10% 9,83%
SRh 262,70% 125,59% 4,09E-02 12,12% 33,17%
15 Rh 81,07% 56,69% 7,.59E-03 11,93% 38,95%
193 Ru 57,59% 25,36% 1,75E-01 2,59% 6,92%
B78m 1339,45% 378,00% 6,72E-04 21,94% 53,86%
398m 6,65% 5,02% 5,42E-03 1,17% 4,32%
2 Xe 83,69% 60,96% 1,50E-01 13,29% 43,04%
35 Xe 26,29% 9.35% 7,45E-04 0,64% 1,41%
TABLEAU 11.3: Tableau récapitulatif des concentrations iso-
topiques a différents niveaux de puissance dans un ACR-700.
ACR 01 ACRO02 || ACR Norm || ACR 03 ACR 04
Différence | Différence %9;’; Différence | Différence
2 Am 763,31% | 159,34% 1,63E-01 12,57% 35,77%
22 Am 756,79% | 158,72% 1,66E-03 12,55% 35,73%
BiCe 89,58% 62,23% 1,05E+00 14,51% 56,03%
#ice 86,81% 51,99% 6,16E+00 7,38% 23,15%
B84Cs 57,02% 18,21% 8,98E-01 1,44% 3,78%




Suite de la page précédente
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ACR 01 ACR 02 || ACRNorm | ACRO03 ACR 04
Différence | Différence %f’;p; Différence | Différence
Cs 28847% | 102,07% 2,23E+00 10,19% 30,14%
B4Eu 11,30% 2,38% 1,54E-01 0,15% 0,34%
3By 14,43% 3,00% 5,42E-02 0,20% 0,52%
PRy 89,66% 60,04% 5,24E-02 12,64% 46,42%
&'ad 38,42% 25,01% 5,44E-04 5,20% 19,06%
%7 89,59% 62,26% 9,74E-03 14,52% 56,15%
WINd 60,32% 36,07% 9,08E+00 5,18% 16,36%
BTNd 89,26% 61,43% 1,43E-01 13,96% 53,24%
238 Np 89,18% 61,41% 1,17E-02 13,96% 53,23%
29Np 89,52% 62,20% 1,62E+00 14,50% 56,03%
19 pd 8,11% 5,75% 3,70E+00 1,27% 4,77%
W Pm 61,90% 19,84% 2,81E+00 1,38% 3,28%
H8pPm 94,71% 64,14% 1,64E-02 12,16% 42,09%
BPmM | 63,85% 20,64% 1,70E-02 1,45% 3,48%
9 Pm 92,11% 65,86% 2,63E-02 15,68% 60,65%
SPm 89,54% 62,08% 4,67E-03 14,39% 55,46%
pr 8,32% 5,77% 1,18E+01 1,34% 5,18%
s pr 89,53% 62,12% 4,12E-01 14,43% 55,69%
236 Py 44,33% 13,10% 7,75E-06 1,22% 3,60%
21 Py 10,30% 2,35% 9,98E+00 0,19% 0,56%
22 py 8,20% 1,86% 3,78E+00 0,17% 0,50%
193Rh 10,04% 7,14% 4,91E+00 1,67% 6,45%
19 Rh 88,61% 59,78% 2,05E-02 12,88% 47,85%
1% Ru 89,27% 61,40% 8,73E-01 13,89% 52,65%
B7Sm 388,11% | 132,63% 6,02E-01 12,35% 35,95%
39Sm 24,27% 9,23% 2,06E-02 0,92% 2,56%




Suite de la page précédente

ACR 01 ACR02 || ACR Norm | ACR 03 ACR 04
Différence | Différence g_rf;};e Différence | Différence
$08m 14,46% 5,28% 3,23E+00 0,56% 1,61%
S1Sm 6,68% 2,09% 1,07E-01 0,14% 0,30%
B Xe 89,52% 62,06% 1,96E-01 14,38% 55,44%
3 Xe 52,95% 18,57% 1,70E-03 1,84% 5,38%
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ANNEXE II1

NOTICES DE DRAGON

III.1 Nouveaux formats

II.1.1 Contenue de la liste chainé de type /decay/

Ce répertoire de liste chainé contient les données de départ de décroissance et les
résultats de calcul de densité de puissance résiduelle. Nous allons le présenter ici en

supposant que les modules EQV et EDC ont été exécuté en utilisant les entrées suivantes :

L_DV := EQV: DV LIB::
EDIT 20

’

L_DV := EDC: L_DV LIB BURN ::
EDIT 2

ONLYTIME 4 NUMBERS 80 81 82 83
ONLYMIX 3 NUMBERS 1 5 19

i

Ou DV est un fichier de données d’entrée ASCII contenant les énergies de décroissance
(voir sa notice relative : I11.1.2), LIB est un fichier de donnée de type LIBRARY qui
contient les informations de la bibliotheque isotopique, et BURN est un fichier de données
de type BURNUP contenant les résultats des calculs successif de concentration isoto-
pique. Vous trouverez plus de détails concernant les types de fichiers de données dans

Dragon Data Structure[Hebert et al., 1994a].



II.1.1.1 Le répertoire racine de /decay/
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A la racine de la liste chainée de type /decay/ nous trouvons les enregistrements sui-

vants :

TABLEAU II.1: Entrées de /decay/ et sous-répertoire

Name Type

Condition Units

Comment

SIGNATURE,_, , Cx12

STATE-VECTOH(20)

{/decayvalue/} Dir

ISOTOPESMIX, C(S9)

ISOTOPERNAMER(S¢*8)

DEPL-TIMES, , R(S9)

MIXTURES, . . J(S8%)

108s

Signature de la liste chainée
(L_DECAY)

Vecteur décrivant les paramétre as-
socié avec cette liste chainé : &7
Répertoire de stokage des infos de
EQV notament les données relatives
aux décroissances

Vecteur contenant la structure des
mélanges suivis

Noms de références des isotopes
NISO;

Vecteur récapitulant les temps de cal-
culs pour lesquels le calcul de puis-
sance résiduelle a été fait. T;

Vecteur décrivant les mélanges suivis

continued on next page
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continued from last page

Name Type Condition Units Comment

{/detailcontri/} Dir Sous-répertoire contenant les détails
de contribution a la puissance
résiduelle si Epgupqy = S¢ est
suppérieur a 10

{/result/} Dir Sous-répertoires  contenant  les

résultats issue de EDC

La signature pour ce type de liste chainée est L_DECAY=r_p=zcay,____. . Les parametres

de dimension des données de la liste sont stockés dans le state-vector Sf, ce sont :

— Nombre d’isotopes dont les données furent collectées par le module EQV. Ny opqv =
St

— Nombre de couple isotopes-numéro de mélanges utilisés dans les données de type
BURNUP. Nygonpiz = S5

— Nombre de mélanges étudiés dans le fichier /decay/. Nnprasiz = S5

— Nombre de temps auquels sont calculées les puissances résiduelles. Np. = S

— Niveau d’édition de EQV. Ergiipqv = S5

— Niveaun d’édition de EDC. Epgipov = S§

— Option choisie sur les temps de calcul. Noprime = S7

—1 pas de fichier de type BURNUP en entrée de EDC
Noprime = §{ 0 Calcul a tous les temps disponibles dans le fichier de type BURNUP

N  Option ONLYTIME activé pour N temps.
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— Statut de 1’option CORR pour EQV Bo,corr = Sg

0 non-active
Bopcorr = .
1 active
— Option choisie sur les mélanges calculés (ONLYMIX) par le module EDC. Noppriz =
S5
N 0 ONLYMIX non-active, calcul sur toutes les mélanges
OpMix =— R .
N ONLYMIX active pour le calcul de N mélanges
— Nombre optionnel : si DRAGON évalue plus de 5 types d’intéraction et réaction
nucléaires, il convient d’entrer ici ce nombre. Nopreae = St

— Nombre d’isotopes suivis par DRAGON. Ny, = S§;

Les sous répertoires de type {/result/} sont nommés suivant le schéma suivant :

RESULTATI. Par exemple, pour un calcul avec S7 = 2 :

TABLEAU II1.2: Exemple de sous-répertoire {/result/}

Name Type Condition Units Comment

RESULTAT__  1Dir Sous-répertoire de puissance
résiduelle au premier temps cité dans
DEPL — TIME. Valeurs en %n%

RESULTAT__, Dir Sous-répertoire de puissance
résiduelle au second temps cité dans
DEPL — TIME. Valeurs en 5
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I11.1.1.2 Le sous-répertoire de données /contrib/ dans /DETAILCONTRYV/

Les sous répertoires de {/detailcontri/} (Répertoire maitre nommé DETAILCONTRI)
sont nommés suivant le méme schéma que ceux de type {/result/} : CONTRIBi. Par

exemple, pour un calcul avec S§ = 2:

TABLEAU II1.3: Exemple de sous-répertoire RESULTAT

Name Type Condition Units Comment

CONTRIB Dir Sous-répertoire de détail de contribu-

U TR TE [)

tion a la puissance résiduelle au pre-

mier temps cité dans DEPL — TIME.
w

em3

CONTRIB Dir Sous-répertoire de détail de contribu-

[ WS ')

Valeurs en

tion a la puissance résiduelle au se-
cond temps cité dans DEPL — TIME.

Valeurs en 2
cmy

Ces données sont les contributions détaillées des isotopes a un instant donné. Il faut
utiliser les information de /ISOTOPESMIX/ pour savoir a quels isotopes et quels mélanges

ces résultats sont liés.
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II.1.1.3 Le sous-répertoire de données /decayvalue/ dans /decay/

Dans le répertoire {/decayvalue/} (Nommé DECAYVALUE) I’ensemble des données

suivantes peuvent &tre trouvées :

TABLEAU IIL4: Contenu du répertoire {/decayvalue/} dans /decay/

Name Type

Condition Units

Comment

NBRISO,, (1)

NUMWIMS,, . J(ST)

DECAYENERGIER(SY)

BETAENERGIE R(SY)

RATIOBETA_ . J(S)

MeV

MeV

Nombre d’isotopes pour lesquels
nous possédons des valeurs d’énergie
de décroissance

Noms des isotopes pour lesquels
nous possédons des valeurs d’énergie
de décroissance

Numéro WIMS pour lesquels nous
possédons des valeurs d’énergie de
décroissance

Q-value de chacun des isotopes
connus

Energie dégagée par décroissance (3
pour chacun des isotopes connus
Ratio d’embranchement vers la
décroissance G pour les isotopes
pour lesquels nous possédons des

valeurs d’énergie de décroissance

continued on next page
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continued from last page

Name Type

Condition Units

Comment

ALPHAENERGIER(SY)

RATIOALPHA_ I(S¢)

OTHERENERGIER(SY)

RATIOOTHER_, I(SY)

GAMMAENERGIER(SY)

NEUTRINOENERR(SY)

MeV

MeV

MeV

MeV

Energie dégagée par décroissance o
pour chacun des isotopes connus
Ratio d’embranchement vers la
décroissance « pour les isotopes
pour lesquels nous possédons des
valeurs d’énergie de décroissance
Energie moyenne dégagée par les
autres types de décroissance pour
chacun des isotopes connus

Somme des ratios d’embranchement
vers les autre types de décroissance
pour les isotopes pour lesquels nous
possédons des valeurs d’énergie de
décroissance

Energie dégagée par la décroissance
~ pour chacun des isotopes connus
Energie théoriquement emporté par
les neutrinos pour chacun des iso-
topes connus. Cette €nergie est, en
général, la valeur de Q-value auquel
ont soustrait I’énergie dégagée par
les décroissances connues pondérées

de leur ratio associé

continued on next page
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continued from last page

Name Type

Condition Units

Comment

EMBRANCHE_,_ J(S¢)

LAMBDAREEL_, R(S1),

Indicateur de I’utilisation ou non par
DRAGON de tous les embranche-
ments détaillé dans DV lors de la
décroissance radioactive

Valeur de Lambda, extrait par les bi-
bliothéques, de chacun des isotopes
connus

Valeur de Lambda, proposée par le fi-
chier de type DV, de chacun des iso-
topes connus. Si I’option CORR est

active.

II1.1.2 Le fichier DV

Ecrire un fichier de type DV permet de donner au module EDC, apres vérification dans

EQV, les valeurs d’énergies de décroissance radioactive (en MeV).

8

AM241 951 5.6379E+00
AM242 1952 6.7752E-01
AM242M 952 7.1900E-02
AM243 953 5.4387E+00
BAl40 7140 1.0340E+00
CD113 4113 3.1600E-01
CD115M 0 1.6228E+00
CE141 0 5.8130E-01

oo RN O O o

.0000E+00
.5900E-01
.0000E+00
.0000E+00
.7600E-01
.8300E~01
.0200E-01
.4500E~-01

0
82.7
0

0
100
100
100
100

5.4800E+00 100 0.0000E+00 0 2.8700E-02 1.2920E-01
0.0000E+00 0 1.9100E~02 17.3 1.8000E-02 4.8142E-01
2.3200E-02 0.45 4.0300E-02 99.6 4.9000E-03 3.5000E-03
5.2656E+00 100 0.C000E+00 0 4.8100E-02 1.2500E-01
0.0000E+00 0 0.0000E+00 0 1.8260E-01 5.7540E-01
0.0000E+00 0 C.0000E+00 0 7.1000E-05 1.3293E-01
0.0000E+00C 0 C.0000E+00 0 3.2900E-~02 9.8790E~01
0.0000E+00 0 C.0000E+00 0 7.7000E-02 3.59%30E-01

N O O oD O ;B

.000
.000
.468
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Le fichier ci dessus est un exemple pour 8 isotopes, ainsi que ’indique la premigre ligne.

Cette valeur est importante (si elle est mal saisie, on aboutit & une erreur de lecture du
fichier).

Les lignes du fichier sont composées de :

Nom de I'isotope, characterx12, (doit étre celui utilisé dans la bibliotheque,

ce que se chargera de vérifier EQV).

Numéro WIMS de I'isotope, charactérex4, (si ce numéro est inconnu, nous

écrirons 0, comme ici pour le cérium 141)

La valeur en MeV, characterx12 Ecriture scientifique 2 4 chiffres aprés 1a vir-
gule, de I’énergie globale dégagée (Q-value). C’est en fait la différence de masse

moyenne entre I’isotopes de départ et son (ou ses) fils.

La valeur en MeV, character=12 Ecriture scientifique a 4 chiffres apres la
virgule, de I’énergie dégagée par décroissance 3.

Le ratio de décroissance 3 en pourcent, charactére+4.

La valeur en MeV, characterx=12 Ecriture scientifique 2 4 chiffres aprés la
virgule, de I’énergie dégagée par décroissance a.

Le ratio de décroissance « en pourcent, charactérex4.

La valeur en MeV, characterx12 Ecriture scientifique 2 4 chiffres aprés la

virgule, de I’énergie moyenne dégagée par les autres types de décroissances.

La sommes des ratios des autres type de décroissances, en pourcent, charactérex4.
La valeur en MeV, characterx12 Ecriture scientifique 2 4 chiffres apres la
virgule, de I’énergie dégagée par les rayonnement .

La valeur en MeV, characterx12 Ecriture scientifique 2 4 chiffres apres la
virgule, de I’énergie théorique emportée par les neutrinos.

La valeur en 10~%s, character~12 Ecriture scientifique 2 4 chiffres apres la

virgule, de la proposition de correction de A.
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e L’indicateur, charactérex4, de prise en compte des embranchements par DRA-

GON.

Dermiére remarque : Les noms des isotopes doivent étre écrits en majuscules

I11.2  Nouveaux modules

II1.2.1 Le module EQV

Le module EQV est utilisé pour vérifier que les élements dont on a spécifié I’énergie
de décroissance dans le fichier d’entrée DV, sont bien présents dans la bibliotheque de
sections efficaces microscopiques spécifiée (réferez vous a la notice associée pour le
contenu de DV).

L’appel de EQV se fait de la maniere suivante :

TABLEAU III.5: Structure de EQV

Ldv :=EQV : DV [LIB] : : (desceqv)

oll
Ldv characterx12 Nom de la liste chainée, de type DECAY, issue de I’exe-
cution du module.
Dv character*12 Nom du fichier ASCII a utiliser.
Sa structure est définie dans la section le concernant (I11.1.2)
LIB characterx12 Nom du fichier de données de type LIBRARY re-

tourné par DRAGON aprés les calculs en coeur. Ce paramétre est nécessaire

si on a utilisé I’option DEPLCHAIN avec EVO car c’est la chaine de
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décroissance modifiée qu’il faut prendre en compte pour les calculs de

puissance résiduelle.

(desceqv) Structure des données en entrée du module EQV.

I11.2.1.1 Données d’entrée pour EQV

TABLEAU II1.6: Structure de (desceqv)

[EDIT iprt]
[LIB:{ WIMS | WIMSD4 | WIMSEACL } FIL: FileName]
[ CORR ]

>

ol

EDIT Mot clef utilisé pour introduire iprt.

iprt Valeur de niveau d’édition. Pour tout iprt<= 2 I’édition sera minimale ;
pour iprt> 3 I’édition inclura les noms et autres details de la bibliothéque.

LIB: Mot clef utilisée pour introduire le type de bibliothéque, il ne faut utiliser

cette fonction que si la chaine de décroissance utilisé dans le module EVO
est intact et que 1’option DEPLCHAIN n’y a pas été activé. Dans le cas

contraire, il faut rentrer le fichier .

WIMS La biliotheéque citée 2 sa suite sera de type WIMS



WIMSD4

EDIT

FIL:

FileName

CORR
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La biliothéque citée a sa snite sera de type WIMSD4

Remarque : le programme vérifira que le type de bibliothéque donnée cor-

respond bien a celui énoncé et s’ arrétera dans le cas contraire.

Mot clef utilisé pour introduire iprt.

Mot clef introduisant le nom de la bibliotheéque.

Nom du fichier de la bibliotheque dans lequel on recherche les isotopes

de DV.

Mot clef utilisé pour considérer les valeurs de lambda entrées via DV.
Remarque : L utilisateur peut entrer des valeurs de lambda () via DV et
demander a EQV de les prendre en compte au moyen de ce mot clef CORR.
Le module EDC utilisera ces valeurs uniquement si celles qui concernent

I’isotope dans la bibliothéque sélectionnée sont nulles.

I1.2.2 Le module EDC

Le module EDC est utilisé pour calculer I’énergie émise par le combustible irradié,

par décroissance radioactive. Il est nécessaire d’avoir généré une liste chainée de type

DECAY auparavant (via 1'utilisation du module EQV par exemple). Par contre, il n’est

pas nécessaire d’avoir généré concentrations isotopiques en fonction du temps via un

module tel que EVO, le module calculera alors simplement le dégagement d’energie des

mélange contenues dans la MICROLIB.

L’appel de EDC se fait de 1a maniere suivante :
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TABLEAU IIL.7: Structure de EDC

LDV :=EDC : LDV MICNAM [BRNNAM] : : (descedc)

LDV character*12 nom de la liste chainée issue de I’éxecution du module

EQV (type DECAY).

MICNAM  character=12 nom de la MICROLIB qui contient les données isoto-
piques.

BRNNAM  character+12 nom des données de structure BURNUP. Il contient les
résultat des calculs d’évolution du module EVO.
Ce mot clef est optionnel, s’il est absent, seul 1’énergie residuelle des

mélanges de la bibliotheque MICROLIB est calculée.

(descedc) Structure des données en entrée du module EDC (Voir ci dessous).

II1.2.2.1 Données d’entrée pour EDC

TABLEAU II1.8: Structure de (descedc)

[EDIT iprt]
[ ONLYMIX inbr NUMBERS nbrs| [ ONLYTIME inbr NUMBERS nbrs];




EDIT

iprt

ONLYMIX

inbr

NUMBERS

nbrs

ONLYTIME

inbr

NUMBERS
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Mot clef utilisé pour introduire iprt.

Valeur de niveau d’édition.

iprt< 5 : édition minimale.

5 <iprt< 10 : édition incluant les contributions isotopique de chaque iso-
tope dans le fichier de sortie.

10 <iprt : édition incluant les contributions isotopique de chaque isotope

dans le fichier de sortie et dans la liste chainée de type /decay/.

Mot clef utilisé€ pour activer I’option de sélection des mélanges.

Indique le nombre de mélange que 1’utilisateur veut considérer.

Mot clef introduisant les numéros des mélanges selectionnés par 1’utili-

sateur.

Liste des mélanges selectionnés.

Remarque : Le programme vérifiera que I’utilisateur a nommé autant de
temps d’évolution dans nbrs qu’il en avait spécifié avec inbr. Il contrdlera
aussi la présence ou non des mélanges demandés et qu’aucun n’est de-

mandé deux fois.
Mot clef utilisé pour activer 1’option de selection des temps d’évolution.

Indique le nombre de temps d’évolution que I’ utilisateur veut considérer.

Mot clef introduisant les numéros des temps d’évolution selectionnés par

I"utilisateur.



nbrs
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Liste des numéros associés aux temps d’évolution selectionnés.

Remarque : Le programme vérifiera que I’utilisateur a nommé autant de
temps d’évolution dans nbrs qu’il en avait spécifi€ avec inbr. Il contro-
lera également que les numéro de temps d’évolution demandé n’exéde pas
le nombre disponible. Par contre, I'utilisateur peut demander plusieurs

fois le méme temps d’évolution.
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ANNEXE IV

FICHIERS D’ENTREE

Nous avons présenter ici les extrait les plus pertinante des modification que nous

avons effectué sur les fichiers d’entrée et les donnée d’énergie de décroissance utilisés

pour nos calculs avec le logiciel DRAGON.

IV.1 Les données du fichier DV

TABLEAU IV.1: Energie de décroissance radioactive utilisée

pour nos calculs.

Energies par décroissance (MeV)
Isotope Q-value Beta Alpha Autre Gamma | Neutrino
(IT ou CE)
2 Am | 5,64E+00 | 0,00E+00 | 5,48E+00 | 0,00E+00 | 2,87E-02 | 1,29E-01
22Am | 6,78E-01 | 1,59E-01 | 0,00E+00 | 1,91E-02 | 1,80E-02 | 4,81E-01
22 Am M | 7,19E-02 | 0,00E+00 | 2,32E-02 | 4,03E-02 | 4,90E-03 | 3,50E-03
23Am | 5,44E+00 | 0,00E+00 | 5,27E+00 | 0,00E+00 | 4,81E-02 | 1,25E-01
H40Bq 1,03E+00 | 2,76E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,83E-01 | 5,75E-01
cd 3,16E-01 | 1,83E-01 | 0,00E+00 [ 0,00E+00 | 7,10E-05 | 1,33E-01
CdM | 1,62E+00 | 6,02E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 3,29E-02 | 9,88E-01
HiCe 5,81E-01 | 1,45E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 7,70E-02 ; 3,59E-01
143Ce 1,46E+00 | 4,09E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 2,74E-01 | 7,79E-01
18iCe 3,19E-01 | 8,20E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,92E-02 | 2,17E-01




199

Suite de la page précédente
Isotope Q-value Beta Alpha Autre Gamma | Neutrino
(T ou CE)

22Cm | 6,22E+00 | 0,00E+00 | 6,04E+00 | 0,00E+00 | 1,75E-03 | 1,70E-01
23Cm | 6,15E+00 | 0,00E+00 | 5,84E+00 | 0,00E+00 | 1,32E-01 | 1,83E-01
24Cm | 5,90E+00 | 0,00E+00 | 5,80E+00 | 0,00E+00 | 1,60E-03 | 1,04E-01
B4Cs 2,06E+00 | 1,09E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 2,68E-02 | 1,92E+00
50s 2,05E-01 | 5,60E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,49E-01
er: 1,18E+00 | 1,88E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 5,66E-01 | 4,21E-01
B2Ey 1,86E+00 | 8.30E-02 | 0,00E+00 | 4,45E-02 | 1,16E+00 | 5,72E-01
BBy 1,97E+00 | 2,27E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,25E+00 | 4,89E-01
5 Ey 2,53E-01 | 4,71E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 6,30E-02 | 1,43E-0l
B6Ey | 2,45E+00 | 3,95E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,32E+00 | 7,34E-01
£2Gd | 2,20E+00 | 0,00E+00 | 2,14E+00 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 6,22E-02
7 1,92E-01 | 4,15E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 2,48E-02 | 1,26E-01
By 9,71E-01 | 1,82E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 3,82E-01 | 4,07E-01
82 3,58E+00 | 4,86E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 2,29E+00 | 8,04E-01
357 2,70E+00 | 3,58E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,65E+00 | 6,91E-01
In 4,97E-01 | 1,53E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 3,44E-01
SKr 6,87E-01 | 2,51E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 2,20E-03 | 4,34E-01
138 La 1,51E+00 | 2,38E-02 | 0,00E+00 | 4,68E-03 | 1,24E+00 | 2,48E-01
La 3,76E+00 | 5,25E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 2,32E+00 | 9,21E-01
HUND 2,05E+00 | 1,46E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,57E+00 | 3,28E-01
PNb 9,25E-01 | 4,35E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 7,64E-01 | 1,17E-01
WANd 1,91E+00 | 0,00E+00 | 1,83E+00 { 0,00E+00 | 0,00E+00 | 7,70E-02
WINd 8,95E-01 | 2,33E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,41E-01 | 5,21E-01
BINp | 4,96E+00 | 0,00E+00 | 4,76E+00 | 0,00E+00 | 3,27E-02 | 1,65E-01
BEND 1,29E+00 | 1,90E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 6,47E-01 | 4,54E-01
2BONp 7,32E-01 | 1,18E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,74E-01 | 4,40E-01
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Suite de la page précédente

Autre
(IT ou CE)

Isotope Q-value Beta Alpha Gamma | Neutrino

B3 Pg 5,72E-01 | 6,40E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 2,04E-01 | 3,04E-01

2 pd 3,30E-02 | 9,30E-03 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 2,37E-02

$Pm 2,25E-01 | 6,20E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 4,39E-06 | 1,63E-01

U8Pm | 2,47E+00 | 7,22E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 5,74E-01 | 1,18E+00

$¥PmM | 2,50E+00 | 1,49E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,99E+00 | 3,61E-01

Wpm | 1,07E+00 | 3,66E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,07E-02 | 6,96E-01

EtPm | 1,19E+00 | 2,81E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 3,21E-01 | 5,85E-0l

s pr 9,35E-01 | 3,15E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 6,20E-01

8ipr 3,00E+00 | 1,21E+00 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 2,89E-02 | 1,76E+00

26 Py 5,87E+00 | 0,00E+00 | 5,75E+00 | 0,00E+00 | 2,00E-03 | 1,13E-01

238 Py 5,59E+00 | 0,00E+00 | 5,49E+00 | 0,00E+00 | 1,76E-03 | 1,04E-01

239 Py 5,24E+00 | 0,00E+00 | 5,10E+00 | 0,00E+00 | 6,60E-05 | 1,43E-01

20 Py 5,26E+00 | 0,00E+00 | 5,15E+00 | 0,00E+00 | 2,86E-05 | 1,01E-01

21py | 221E-02 | 520E-03 | 1,18E-04 | 0,00E+00 | 1,35E-06 | 1,67E-02

22Pu | 4,98E+00 | 0,00E+00 | 4,89E+00 | 0,00E+00 | 1,39E-03 | 9,16E-02

8 Rb 2,82E-01 | 8,20E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 2,00E-01

195 Rh 5,66E-01 | 1,52E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 7,70E-02 | 3,37E-01

106RR 3,54E+00 | 1,41E+00 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 2,06E-01 | 1,92E+00

1% Ru 7,66E-01 | 6,90E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 4,85E-01 | 2,12E-01

1% Ry 3,94E-02 | 1,00E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 2,94E-02

12459 2,91E+00 | 3,86E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,85E+00 | 6,68E-01

$2°5b 7,67E-01 | 8,60E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 4,43E-01 | 2,38E-01

9Se 1,51E-01 | 5,30E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 9,79E-02

B7Sm | 2,31E+00 | 0,00E+00 | 2,23E+00 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 7,79E-02

$38Sm | 1,99E+00 | 0,00E+00 | 1,96E+00 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 2,62E-02

$r8m | 7,63E-02 | 1,25E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,31E-04 | 0,00E+00
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Suite de la page précédente

Autre

Isotope Q-value Beta Alpha Gamma | Neutrino
(IT ou CE)

21Sn M | 3,89E-01 | 2,72E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 5,00E-03 | 3,57E-01
$238n 1,40E+00 | 5,23E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 6,90E-03 | 8,73E-01
$268n 3,78E-01 | 7,00E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 5,70E-02 | 2,51E-01
8Sr 1,49E+00 | 5,83E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 8,60E-05 | 9,09E-01
So8r 5,46E-01 | 1,96E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 3,50E-01
SSr 2,69E+00 | 6,48E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,05E+00 | 9,91E-01
80T 1,84E+00 | 2,04E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,13E+00 | 5,05E-01
0T¢ 3,20E+00 | 1,32E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 8,50E-02 | 2,99E+00
PTc 2,94E-01 | 8,50E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 8,97E-02 | 1,19E-01
2Te M | 1,05E+00 | 6,10E-03 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,11E-02 | 1,03E+00
29TeM | 6,45E-01 | 2,06E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 3,70E-02 | 4,02E-01
82Te 4,93E-01 | 5,90E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 2,34E-01 | 2,00E-01
B2Th 4,08E+00 | 0,00E+00 | 4,01E+00 | 0,00E+00 | 1,70E-04 | 7,78E-02
By 4,91E+00 | 0,00E+00 | 4,81E+00 | 0,00E+00 | 1,29E-03 | 9,38E-02
By 4,86E+00 | 0,00E+00 | 4,77E+00 | 0,00E+00 | 1,13E-04 | 8,54E-02
85U 4,68E+00 | 0,00E+00 | 4,38E+00 | 0,00E+00 | 1,56E-01 | 1,45E-01
oy 4,57E+00 | 0,00E+00 | 4,48E+00 | 0,00E+00 | 1,50E-03 | 9,19E-02
By 5,19E-01 | 6,60E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,44E-01 | 3,09E-01
28y 4,27E+00 | 0,00E+00 | 4,19E+00 | 0,00E+00 | 1,30E-03 | 7,87E-02
B Xe 4,27E-01 | 1,00E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 4,59E-02 | 2,81E-01
85 Xe 1,16E+00 | 3,03E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 2,49E-01 | 6,08E-01
Ny 2,28E+00 | 9,34E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 3,10E-06 | 1,35E+00
By 1,55E+00 | 6,03E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 3,00E-03 | 9,40E-01
BZr 9,05E-02 | 1,90E-02 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 1,84E-03 | 6,97E-02
BZr 1,12E+00 | 1,17E-01 | 0,00E+00 | 0,00E+00 | 7,33E-01 | 2,74E-01




TABLEAU IV.2: Ratio de décroissance radioactive utilisée

pour nos calculs.

Ratio (%) Ratio (%)

Isotope | Alpha | Beta | Autre Alpha | Beta | Autre
21 Am 0 100 0 8ipr 100 0 0
242 Am 82,7 0 173 | 23%Pu 100 0
22 Am M 0 0,45 | 99,6 | 23¥Pu 100 0
243 Am 0 100 0 29 Pu 0 100 0
$4°Ba 100 0 0 0Py 0 100 0
13Cd 100 0 0 2 py 99,9 | 0,01 0
BCdM | 100 0 0 22Pu 0 100 0
HiCe 100 0 0 8TRb 100 0 0
13Ce 100 0 0 15Rh 100 0 0
18iCe 100 0 0 1% Rh 100 0 0
22Cm 0 100 0 1% Ru 100 0 0
23Cm 0 0 1% Ru 100 0 0
2iCm 0 100 0 $248b 100 0 0
81Cs 100 0 0 i538h 100 0 0
$35Cs 100 0 0 9Se 100 0 0
B1Cs 100 0 0 B7Sm 0 100 0
B2Fy 279 0 72,1 | $8Sm 0 100 0
el X 100 0 0 B18m 100 0 0
3B 100 0 0 21SnM | 100 0 0
SSEy 100 0 0 1238n 100 0 0
22Qd 0 100 0 $265n 100 0 0
1297 100 0 0 8Sr 100 0 0
B 100 0 0 2Sr 100 0 0
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Ratio (%) Ratio (%)
Isotope | Alpha | Beta | Autre Alpha | Beta | Autre
82 100 0 0 S 100 0 0
8T 100 0 0 o7 100 0 0
3In 100 0 0 100Tc 100 0 0
SKr 100 0 0 BTc 100 0 0
38 La 33 0 67 |%2TeM | 100 0 0
OLa 100 0 0 29TeM | 100 0 0
UND 100 0 0 32T 100 0 0
BNb 100 0 0 232Th 0 100 0
0INd 0 100 0 3y 0 100 0
WINd 100 0 0 By 0 100 0
BTNp 0 100 0 By 0 100 0
28 Np 100 0 0 23617 0 100 0
ZONp 100 0 0 By 100 0 0
B3pg 100 0 0 B8y 0 100 0
W pd 100 0 0 33 Xe 100 0 0
WPm | 100 | 0 0 | BXe | 100 | O 0
8pm 100 0 0 Ny 100 0 0
UEpmM | 100 0 0 %Y 100 0 0
vpm 100 0 0 $Zr 100 0 0
S1Pm 100 0 0 $Zr 100 0 0
B pr 100 0 0
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IV.2 Le fichier MicE6M

Nous n’avons jugé pertinent que de présenter ici ’appel de la fonction LIB qui
génére la chaine de décroissance, que nous avons modifié pour intégrer différents iso-

topes supplémentaires, et les mixtures de combustible.

* produire la MicLik requise

* 1) Le combustible

MicLib := LIB:
EDIT 50
NMIX 28 CTRA WIMS

H ok kKK KKK KK KK kkk ok h ok kk ke k ok k Kk h Kk kkx ok k kA MODIF Ko ok ok ko hk * ok ok ok ok &k XAk Kok ko dodk ok kK Kk K Kok

PDEPLCH DEPL 28 'Anciennement 74
*DEPL 98

*% DEPL LIB: WIMS FIL: <<LibName>>

CHAIN

*xx*x+Donnee de departxxxx

" AM2437 1 NG
DECAY 2.976300E-04 FISSION 2.145877E+02
FROM
NG 1.000000E+00 rpu2427
NG 1.0000008+00 ' AM242M
‘' AMZ242M’ 2 NG
DECAY 1.445100E-02 FISSION 2.145514E+02
FROM
NG 1.105000E~01 ‘AM241’
' AM2417 3 NG
DECAY 5.082100E~03 FISSION 2.144768E+02
FROM
DECAY 1.000000E+400 'PU241’
'PU2427 4 NG
DECAY 5.837000E-06 FISSION 2.096014E+02
FROM
NG 1.000000E+00 rpU241’
'PU241’ 5 NG
DECAY 1.494200E-01 FISSION 2.136881E+02
FROM
NG 1.000000E+00 'pUZ407
PU240 6 NG
DECAY 3.353400E-04 FISSION 2.075596E+02

FROM



"PU2397

'PU238"

'pU2367

'NP239'

'NP238’

'NP237'

ru23s’

"U238NF’

U236’

U235

'02347

NG
NG
7
DECAY
FROM
DECAY
NG
8
DECAY
FROM
DECAY
9
DECAY
FROM
N2N
10
DECAY
FROM
DECAY
NG
NG
NG
11
DECAY
FROM
NG
12
DECAY
FROM
DECAY
NG
N2N
N2N
13
DECAY
14
DECAY
15
DECAY
FROM
DECAY
NG
16
DECAY
FROM
DECAY
NG
17

1.000000E+00
1.000000E+00
NG
9.110301E-05

1.000000E+00
1.000000E+00
NG
2.503000E-02

1.000000E+00
NG
7.709000E-01

1.000000E+00
NG
3.408000E+02

1.000000E+00
1.000000E+00
1.000000E+00
1.000000E+00
NG
3.790000E+02

1.000000E+00
NG N2N
1.026000E-06

1.000000E+00
1.000000E+00
1.000000E+00
1.000000E+00
NG N2N
4.9156008-10
NG N2N
4.915600E-10
NG
9.380700E-08

1.000000E+00

1.000000E+00

NG N2N
3.120900E-09

1.000000E+00
1.000000E+00
NG N2N

"NP239’
'PU2397

FISSION

2.112493E+02

'NP239’
'pPU238’

FISSION

2.023350E+02

'NP238’

FISSION

2.023349E+02

'NP2377

FISSION

2.112379E+02

' AM243°
U238NF’

ru238’

"NP238'

FISSION

2.023350E+02

'NP237’

FISSION

2.023350E+02

rAM241’

ruz23e’

' U238NF’

ru238’

FISSION

FISSION

FISSION

2.044773E+02

2.044773E+402

2.023350E+02

'PU2407

U235’

FISSION

2.023452E+02

'PU2397

U234’
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'U2337

'PA233'

' TH232’

'PEP2’

"PFP’

'GD157’

"EUL156'

FROM

FROM

FROM

FROM

FROM

FROM

FROM

FROM

DECAY

NG

NG

N2N
18
DECAY

DECAY
N2N
19
DECAY

DECAY

NG
20
DECAY

DECAY
21

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION
22

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION
23

NG
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION

24
DECAY

NG

8.9799%9E-06

1.000000E+00

1.000000E+00

1.000000E+00

NG N2N
1.379900E-05

1.000000E+00
1.000000E+00
NG
2.971300E+01

1.000000E+00
1.000000E+00
NG
1.563400E-10

1.000000E+00
NG

.600000E~01
.800000E-01
.600000E~01
.600000E~01
.600000E-01
.600000E-01

N = = T STR =Y

NG

.200000E-03
.200000E-03
.2000008-03
.200000E-03
.200000E-03
.200000E-03

R T

NG

.000000E+00
.629680E-04
.629680E-04
.771477E-04
.771477E-04
.465092E-05
.776055E-05

S W w1 -3

NG
5.281545E+01

1.000000E+00

FISSION 1.

"PA233'

2337

'U235’

FISSION 1.

"PA233'
ru234’

FISSION 1.

'NP237°
"TH232'

FISSION 1.

ru233’

'PU241"
'PU239"
'u238’
'U238NF”
ru235’
U233’

'PU241”
'PU2397
U238’
'U238NE’
rU235’
U233’

'EUL567
'PU241"
'PU239
rg238’
"U238NF’
U235’
ru233’

’BU155/

975787E+02

999937E+02

949265E+02

916027E+02
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'EUL557

'EUL547

'EUL1537

’sM1527

’8M1517

FROM

FROM

FRCOM

FROM

FROM

FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FPISSION
25
DECAY

NG
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION

26
DECAY

NG
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSICON

27

NG
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION

28

NG
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION

29

DECAY
NG

.198851E-03
.198851E-03
.907468E-04
.907468E-04
.351658E-04
.300000E-04

O R A N

NG

4.428224E-01

.000000E+00
.708194E-03
.708194E-03
.325251E-03
.325251E-03
.302543E-04
.121573E-04

[ I R S I =

NG

2.553979E-01

1.000000E+00
3.540000E-07
3.540000E-07
8.734623E-11
8.734623E-11
1.630000E-08
3.720000E-04
NG

1.000000E+00
3.722426E-03
3.722426E-03
4.119132E-03
4.119132E-03
1.626412E-03
1.067647E~03
NG

1.000000E+00
5.961799E-03
5.961800E-03
5.571750E-03
5.571750E-03
2.705742E-03
2.073942E-03
NG

1.000000E+00
1.000000E+00

’'pU241’
"PU239
U238’
' U238NF’
ru2357
ru233’

"EUL54”
'PU241’
'PU2397
'u238’
'U238NF’
U235’
U233’

EULS3
'PU241’
'PU239'
'uU238’
' U238NF’
'U2357
'u2337

rsM1527
'PU241’
"PU239’
ru23s’
'U238NF’
rUz35’
ru233’

fSM151’
'PU241’
'PU239
ru238’
'U238NF’
ryz35’
U233

’PM151”
' 8M1507
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’ 8sM1507

FROM
rSM1497

FROM
fSM147'

FROM
fPM1517

FROM
rPM1497

FROM

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION
30

NG

NG
FISSION
FISSION
FISSION
FISSICON
FISSION
FISSION

31

DECAY
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION

32

DECAY
FISSION
FISSICN
FISSION

33

DECAY

FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
34
DECAY

NG
NG
NG
FISSION
FISSION

2z =
[ B G B B e N Qoo oW NN R

N oY NN

NG

NN

NG
6.77963

7
7
8
8
4
3

NG

.620000E-07
.620000E-07
.739496E-10
.739496E-10
.970000E-08
.360001E-07

.000000E+00
.000000E+00
.700880E-05
.700881E-05
.970492E-08
.970492E-08
.413017E-06
.575310E-05

.000000E+00
.929042E~-10
.928625E-10
.877712E-14
.977712E-14
.714371E-11
.976167E-09

.000000E+0Q0
.428794E-14
.428269E-14
.007414E-12

6E+02

.771739E-03
.771740E-03
.539826E-03
.539826E-03
.204399E-03
.225374E~03

3.627348E+02

[ S

.000000E+00
.000000E+00
.000000E+00
.261737E-02
.261737E-02

rpU241”
TPU2397
ru238’
"U238NF’
'U2357
U233’

’PM149’
! 8M149/
'PU241’
'PU2397
U238’
U238NF’
ru235’
02337

"PM1497
rPU241"
"PU239’
ruz23s’
"U238NF’
ru23s’
rU233’

rPM1477
'PU241’
’PU239"
ru233’

"PU241’
'PU2397
‘U238’
"U238NF”
U235’
ru2337

’ND148’
'PM1487
' PM148MY
"PU241’
' PU239’
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FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
"PM148M’ 35
DECAY
FROM
NG
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSICN
'pM148° 36
DECAY
FROM
NG
DECAY
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
'PM147’ 37
DECAY
FROM
DECAY
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
'ND148’ 38
FROM
NG
FISSICON
FISSICON
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
'ND147’ 39
DECAY
FROM
NG

NG

1.762368E-02
1.762368E-02
1.

7.696058E-03

088833E~02

9.518358E~01

ST B (G R

NG

.720000E-01
.090000E-08
.090000E-08
.181159%E~11
.181159E-11
.483727E-09
.790000E-07

1.493954E+02

N N,

1

NG

.280000E-01
.000000E+00
.090000E-08
.090000E-08
.181159E-11
L181159E-11
5.
9.

730000E-08
467806E-09

8.372590E-01

1.
2.
2.
.352393E~-13
.352393E-13
.036615E-10
.310000E-08

w NN

NG

(SNSRI R N -

NG

000000E+00
218898E~09
218419E-09

.000000E+00
.698197E-02
.698197E-02
.261151E-02
.261151E-02
.690027E-02
.287085E-02

7.253710E+01

1.

000000E+00

'ru23s’
"U238NF’
’U235'
ru233

'PM147’
'PU241"
rPU239'
ruz3s’
’U238NF’
ruU23s’
'U233’

"PM147'
/' pPM148M’
'PU241”
'PU239’
'U238°
'U238NF”
U235’
rU2337

'ND1477
'pPU241’
' PU239’
ru23s’
’U238NF’
rU235’
U233/

'ND147/
'PU241’
'PU2397
ru238’
'U238NE’
ruU235'
ru233’

'ND146’
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'ND146’

'ND145'

'ND144’

‘ND143

’PR143’

FROM

FROM

FROM

FROM

FROM

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION
40

NG
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION

41

NG

NG

NG
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION

42

DECAY
DECAY
NG
NG
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
43

DECAY
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION

44

2.076863E-02

2.076863E-02

2.712939E-02

2.712939E-02

2.270106E~-02

1.772701E-02
NG

1.000000E+00
2.533293E-02
2.533294E-02
3.612909E-02
3.612809E-02
2.991215E-02
2.542313E-02
NG

1.000000E+00

.000000E+00
.000000E+00
.083251E~02
.083251E-02
.000485E-02
.000485E-02
.933933E-02
.361221E-02

W W o s W W

Z
2]

.000000E+00
.000000E+00
.000000E+00
.000000E+00
.106870E~06
.106870E-06
.727087E-07
.727087E-07
.066300E-05
.525400E-05

PR DN W W R e e e

Z
[o]

.000000E+00
.897568E-12
.896509E-12
.492043E-13
.476810E-10

N W e e

NG

DECAY 5.916268E+01

'pPU241’
'PU2397
rg238’
" U238NF’
U235’
ru233’

ND1457
'pPU2417
'PU2397
ru238’
"U238NE’
ru235’
’U2337

CE144"
‘PR144’
'ND144”
'PU241’
rPU239"
ru23s’
"U238NF’
U235’
U233’

'CEl44’
"PR144’
’PR143’
’'ND143’
'pPU241"
'pU239’
ru238’
"U238NF’
U235’
ruz33’

"PR143
‘PU241"
TPU2391
ru235’
ru233’
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"PR141’

FROM
'CEl44’

FRCM
'CE142’

FROM
'CE141’

FROM
"LA139'

FROM
’C8135¢

FROM

DECAY
45

DECAY
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION

46

DECAY

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION
47

NG
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSICN

48
DECAY

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION
49

FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
50
DECAY

1.000000E+00
NG

1.000000E+00
4.807613E-11
4.806574E-11
2.650164E-12
2.650164E-12
7.413787E-12
1.39819%E-09
NG
2.821812E+00

.833640E-02
.833640E-02
.756387E-02
.756387E-02
.451243E-02
.653842E-02

BT s s W W

NG

.000000E+00
.017347E-02
.017347E~-02
.934972E-02
.934972E-02
.924728E-02
.634474E-02

oY U1 s s 1

NG
2.467692E+01

.363421E-02
.363421E-02
.144964E-02
.144964E-02
.892868E-02
.616250E-02

[ )N & RS B R & I & ]

NG

.645569E-02
.645570E-02
.117047E-02
.117047E-02
.493284E-02
.382190E-02

o oy Oy O VW

NG
9.556327E-07

"CE143"

'CE141’
'pU241’
rPU2397
ru238’
"U238NFE’
'u235’
rg2337

’PU241’
'PU2397
ru238’
"U238NF’
ru235’
ry233’

'CEl41’
'pPU241’
'PU239"
ru238’
'U238NF’
U235’
ru2337

rpPU2417
"PU239’
U238’
’U238NF’
ru23%5’
ru2337

rPU241’
’PU239’
ru238’
'U238NF’
ry2357
U233’
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DECAY

NG

FISSION

FISSION

FISSION

FISSICN

FISSICON

FISSION

rCs134” 51 NG

0 W W s s

.000000E+00
.000000E+00
.290000E-05
.290000E-05
.010000E~08
.010000E~-08
.309999E-06
.050000E-04

DECAY 1.065205E+00

FROM
NG
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
rCs133’ 52 NG
FROM

L P S e S O

DECAY

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

'XE1357 53 NG

[ N

.000000E+00
.609999E-06
.609999E-06
.827323E-09
.827323E-09
.570000E-07
.197000E-05

.000000E+00
.610000E-07
.610000E-07
.280416E-11
.280416E-11
.080000E~07
.700000E-07

DECAY 2.118170E+03

FROM

DECAY

FISSION

FISSICN

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

'XE133’ 54 NG

[, BV T e I N

.000000E+00
.759999E-03
.760000E-03
.510000E-05
.510000E-05
.310000E-04
.390000E-03

DECAY 1.529558E+02

FROM
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
'XE131’ 55 NG
FROM

LeA T e ) SYs S « NS © AMRIK M

.975771E-02
.975771E-02
.354803E-02
.354803E-02
.785948E-02
.034945E-02

"XE1357
rCs134f
'pPU2417
'PU239"
ru238’
'U238NF’
U235
ru233’

rCs1337
'PU241’
'PU2397
ru238’
"U238NF’
ru235’
'U233’

’XE133'
'PU241”
'PU2397
ru238’
'U238NF’
ru235”
U233’

rI135’
'pPU241’
'PU2397
ruz3s’
'U238NF’
U235
U233’

rpu241’
TPU239’
’U238’
‘U238NF’
'U235%’
ruz3s’
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r1135’

1129’

FIN1157

'CD113”’

"AG109

FROM

FROM

FRCM

FROM

FROM

DECAY
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSICON

56

1.000000E+00

NG

3
3
3.
3
2
3

.738031E-02
.860000E-02
216118E-02
.216118E~02
.890000E-02
.613908E-02

DECAY 2.912885E+03

FISSICON

FISSICON

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION
57

S Y Y Y Y O

NG

.300707E-02
.300708E-02
.548901E-02
.548901E-02
.348240E-02
.864721E~02

DECAY 1.399971E-07

FISSION

FISSION

FISSION

PISSION

FISSION

FISSION
58

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION
59

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION
60

NG
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION

[ R = T = =

NG

oo s s W W

NG

[ R S N |

NG

NN R

.503855E~02
.503855E~02
.111397E-02
.111397E-02
.591115E-03
.615553E-02

.567818E-04
.567818E-04
.071112E-04
.071112E-04
.958610E-05
.082729E-04

.694346E-04
.694347E-04
.675637E-04
.675637E-04
.215068E-04
.293937E-04

.000000E+0O
.411510E-~02
.411510E-02
.833995E-03
.833995E-03

71131
'PU241’
"PU239’
ru23g’
‘U238NF’
'u235°
U233/

"pPU241’
'PU2397
ry238’
'U238NF’
U235’
'u233°

'pPU2417
'PU2397
U238’
"U238NF’
rU235°
ru233

'pU241"
'PU2397
‘U238’
fU238NF’
’'uy235*
1233’

'PU241"
"PU239"
ru23s’
'UZ238NF’
U235’
U233’

'pPD108’
'PU241"
'PU2397
ry238’
'U238NF”
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FISSION
FISSION
'PD108’ 61
FROM
NG
FISSION
FISSION
FISSICON
FISSION
FISSION
FISSION
'PD1077 62
FROM
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
'PD10S’ 63
FROM
DECAY
FISSION
FISSICN
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
"RH105’ 64
DECAY
FRCM
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
RH103" 65
FROM
DECAY
FISSION
FISSION
FISSICON
FISSION
FISSION
FISSION
"RU103" 66
DECAY

2.990317E-04
4.338927E-04
NG

.000000E+00
.231898E~02
.231898E~02
.229809E~03
.229809E-03
.103232E-04
.149262E-04

G~ oy NN

NG

.236055E-02
.236056E-02
.271625E~02
.271625E-02
.631686E~03
.141542E-03

R = R o

NG

.000000E+00
.028992E~-10
.028554E-10
.789999E-06
.789999E~06
.821768E~13
.495498E-13

W w U NN

NG
5.445012E+02

.426139E-02
.426139E-02
.206506E-02
.206506E-02
.019899E-02
.711844E-03

. R G E |

NG

.000000E+00
.786630E~10
.785162E-10
.875959E-13
.875959E-13
.282218E-12
.100853E-12

~l w0 O

NG
2.042401E+01

ru235’
U233’

'PD107’
’PU2417
'PU2397
U238’
"U238NF’
ry235’
ru233’

'PU241’
‘PU2397
ru238’
'U238NF’
'y235’
ru2337

’RH105'
rPU241’
'PU2397
ru238’
'U238NF’
ru2357
1233’

'PU241’
’pPU2397
ry238’
’U238NF’
rU2357
U233’

"RU103"
’PU241’
'PU2397
ru23sg’
'U238NF’
'U2357
U233’
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FROM
"RU102'

FRCM
’RUL01’

FROM
rTC99’

FROM
*
*
*
*
*
*
MO100”

FROM
'MO97’

FROM

NG
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION

67

NG
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION

68

NG
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION

69

DECAY
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION

70

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION
71

FISSION
FISSION
FISSION

H w0 &y &Y

NG

N &= O & & &

NG

W U oy o 1 U1

NG

> 0y O Oy Oy Oy

NG

T« ) B ) B ) SN« A YR e Y

NG

.000000E+00
.984495E-02
.984495E-02
.329051E-02
.329051E-02
.141104E-02
.706669E~-02

.000000E+00
.0200678~02
.020068E-02
.799258E-02
.799258E-02
.203198E-02

446305E-02

.000000E+00
.913492E-02
.913493E-02
.577708E-02
.577708E-02
.050125E-02
.224389E-02

.000000E+00
.140546E-02
.1405435E-02
.251621E-02
.251621E~02
.128369E-02
.959734E-02

977031E-02

.977031E-02
.132741E-02
.132741E-02
.309615E-02
.404730E-02

.607986E-02
.607987E-02
.526119E-02

215

"RUL102
'PU241’
'PU239"
ru238’
U238NE’
ru2357
U233’

"RU101’
'PU241’
TPU239
'U238’
"U238NF’
ry235’
ru233’

"MO100"
'PU241”
"PU239"
ru2387
"U238NF’
U235’
ru2337

MO99’
"PU241’
rPU2397
ru238’
'U238NF’
ru23s7
'U2337

rPU241’
"PU239"
ru23g’
'U238NF’
rU235’
U233’

"PU241’
"PU2397
rU238’



'MO95’

" ZRO3Y

"KRB837

FROM

FRCOM

FROM

FISSION

FISSION

FISSICN
72

DECAY
FISSION
FISSION
PISSION
FISSION
FISSION
FISSION

73

FISSICON

FISSICN

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION
74

FISSION
FISSION
FISSICN
FISSICN
FISSION
FISSION

5.526119E~02

5.959982E-02

5.462003E-02
NG

.000000E+00
.922682E-02
.922682E-02
.328328E-02
.328328E-02
.467929E-02
.255553E-02

Y oY 1 s s

NG

.903101E-02
.903101E-02
.837317E-02
.837317E-02
.370320E-02
.007008E-02

~I oy b W W

NG

.960833E-03
.960833E-03
.763077E-03
.763077E~03
.307610E-03
1.017616E~02

oW ow NN

'U238NF’
ru235f
U233

"NB9S’
'PU241"
'PU239’
U238’
' U238NF’
U235
r1U2337

"pU241”
'PU239’
ru238’
' U238NFE’
ru2357
U233’

rpU241’
'PU2397
U238’
"U238NE’
rU2357
U233’

LR R R R R R s R R Ty R ]

*% Ajout

* %

R R R R R R R R R R e R R e R

*x%PR144 %*%*

’PR144’

FROM

*%x*xCE143%%%

'CE143’

FROM

75

DECAY 6.685450E+04

DECAY
FISSION
FISSION
FISSION

76

NG

1.000000E+00
4.230000E-02
3.740000E-02
5.500000E-02

NG

DECAY 5.827685E+02

NG
FISSION
FISSICON
FISSICON
FISSION

1.000000E+00
4.561321E~02
4.561321E-02
4.833756E-02
4.833756E-02

"CE1l44’
'PU241’
'PU2397
rU2357

'CEl42'
'PU241"
'pPU239’
'u238’
*U238NF”’

!Valeur ici donnee par livre gris

!CE144
'PU241
'PU239
10233
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gris

FISSION 5.970991E-02 ruU2357
FISSION 5.881484E-02 rU2337
*%*BAL140 =
"BA140’ 77 NG
DECAY 6.291200E+01 !Valeur ici donnee par livre gris
FROM
FISSION 5.7700008~02 'pU241’ 'pU241
FISSION 5.350000E-02 'PU239/ 1PU239
FISSION 6.210000E-02 U235’ tu23s
FISSION 6.400000E~-02 U233’ U233
*x % LALAQ** *
fLAl40 78 NG
DECAY 4.780730E+02 !Valeur ici donnee par livre
FROM
DECAY 1.000000E+00 BA140’ 'BA140
***CEL40x*x
« Faut il mettre les isotope de fin de chaine??
"CE1407 79 NG
FROM
DECAY 1.000000E+00 "LAl40” 'LAL40
wk*CSL3Txx*
rCcs137’ 80 NG
DECAY 7.309460E-02 !Valeur ici donnee par livre gris
FROM
FISSION 6.650000E-02 PU241’ 'PU241
FISSION 6.610000E-02 'PU2397 {PU239
FISSION 6.190000E-02 U235 'U235
FISSION 6.760000E-02 'u233’ U233
%% xBAL37 %% *
'BAL37’ 81 NG
FROM
DECAY 1.000000E+00 rCs1377 1Cs137
*x*x TE132 %% *
' TE132’ 82 NG
DECAY 2.503913E+02
FROM
FISSION 5.410000E-02 "PU241’
FISSION 5.410000E~02 TPU239
FISSION 4.310000E-02 U235’
FISSION 4.950000E-02 ru233’
*x# 11324 %%
r11327 83 NG
DECAY 8.389580E+03
FROM
DECAY 1.000000E+00 'TE1327
*xx L1314 %%
11317 84 NG

DECAY

1.000229E+02
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FROM
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
*x*RUL0G** %
’RUL0E’ 85
DECAY
FROM
FISSION
FISSION
FISSION
*x*RH106 %%
’'RH106/ 86
DECAY
FROM
DECAY
*%*PD106*%%

.738031E-02
.860000E-02
.216118E-02
.216118E-02
.890000E-02
.613908E-02

NG

2.147420E+00 !Valeur ici donnee par livre gris

6.100000E-02
4.350000E-02
0.400000E-02

NG

2.326000E+06 !Valeur ici donnee par livre gris

1.000000E+00

'pPU241’
'PU239
U238’
'U238NFE’
ru235’
02337

'PU241’
fPU239’
ru23s’

'RU106"

* Faut il mettre les isotope de fin de chaine??

'PD106’ 87
FROM
DECAY
**xMOO G % x»
'MO99’ 88
DECAY
FROM
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
**x*ZRO5* + *
" ZR95' 89
DECAY
FROM
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
FISSION
*x*NBO5* % *
"NB9S5’ 90
DECAY
FROM

NG

1.000000E+00

NG
2.919941E+02

.140546E-02
.140545E-02
.251621E-02
.251621E~-02
.128369E-02
.959734E-02

S Y Y Y O

NG

1.224810E+401 !Valeur ici donnee par livre gris

.922682E-02
.922682E-02
.328328E-02
.328328E-02
.467929E-02
.255553E-02

[ 2o N € ) B

NG

2.293460E+01 !Valeur ici donnee par livre gris

'RH106”

"PU241’
"PU2397
U238’
"U238NF’
ruz23s’
rU2337

rPU2417
PU239
ruz23s’
'U238NF’
'U235’
U233’

1pU241
1PU239

1U235

tRU106

'RH106
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*
*

*
*x%SROLwxx
’ SRO1’

FROM

*x kY QL vk x

Yol

FROM

*
*
*

*x % ZROL %

DECAY
FISSION
FISSION
FISSICON

91

DECAY 1.999390E+03

FISSION
FISSION
FISSION
FISSION

92

N

NG

1.000000E+00
3.930000E-02
4.820000E-02
6.500000E-02

G

1.860000E~02
2.490000E-02
5.830000E~02
6.500000E~02

DECAY 1.371140E+01 !Valeur

DECAY

FISSION
FISSION
FISSION

1.000000E+00
1.860000E-02
2.450000E~02
5.830000E~02

" ZR95’
"PU241’
"PU239
'uU235’

‘pPU241’
PU2397
ru2357
ru233’

ici donnee par livre gris

S8R9l

rPU2417
'PU239’

U235

*% Faut il mettre les isotope de fin de chaine??

fZRO1’
FROM

*x%SRO0 % %
f SR90’

FROM

*x kY Q0% %%

Y90’

FROM

*
*
*

*x*k ZROO* #

* Faut 1l mettre

" ZR90’
FROM

**x*x SRB9x x
" SR89’

DECAY

93

DECAY

94

DECAY 7.631790E-02

FISSION
FISSION
FISSION
FISSION

95

DECAY

FISSION

FISSION

FISSION

96

DECAY

97

N

N

N

les isotope de

G

1.000000E+00

G

.540000E-02

.100000E-02

.780000E-02
.800000E-02

o N

G

3.004700E+02 !Valeur

1.000000E+00
1.540000E-02
2.100000E-02
5.780000E-02

NG

1.000000E+00

NG

rYol’

'pPU241’
"PU2397
ru2357
U233’

ici donnee par livre gris

" SR90’

'PU241’
'PU239’

U235

fin de chaine??

rYS0’

1ZRO5
'PU241
'PU239

10235

{Valeur ici donnee par livre gris

'PU241

'PU239
10235
10233

1SRO1

'pPU241
'PU239

10235

1Yol

{Valeur ici donnee par livre gris

'PU241
'PU239

10235
10233

{SR90
'PU241
'PU239

10235

1Y90
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FROM

**k*YBO#xx
ryg89’
FROM

DECAY

FISSION

FISSION

FISSION

FISSION

98

DECAY

1.587680E+0Ll !Valeur icl donnee par livre gris

.230000E-02
.720000E-02
.730000E-02
.970000E-02

(S B =y

NG

1.000000E+00

'PU241’ 1pU241
"PU2397 'PU239
U235’ 1U235
U233’ 10233
' SR89 1SR89

E R R R R S R R e e e e R e S R RS R RS RS e

=% Ajout 2: actinides

* k

KI kKK A I AT A KA KK I KA A A I I A IR I A I FIF A A AR KA I AR I XX AR KK Ik kI XXk kK Kk Kk

rAM2427

FROM
rgz32’

FROM
rTH228'

FROM
'RA2247

FROM
'RN220*

FROM
rpO216’

FROM
'pB212’

FROM
"BI212'

FROM
' po212’

FROM

99
DECAY

DECAY
100
DECAY

DECAY
101
DECAY

DECAY
102
DECAY

DECAY
103
DECAY

DECAY
104
DECAY

DECAY
105
DECAY

DECAY
106
DECAY

DECAY
107
DECAY

NG
1.202623E+03

1.000000E+00
NG
3.190066E-02

1.000000E+00
NG
1.148897E+00

1.000000E+00
NG
2.191950E+02

1.000000E+00
NG
1.246668E+06

1.000000E+00
NG
4.780325E+08

1.000000E+00
NG
1.809595E+03

1.000000E+00
NG
1.907857E+04

1.000000E+00
NG
2.325997E+14

' BAM242M’

'PU236"

ru232’

' TH228'

"RA224"

'RN220'

‘PO216’

'pB2127
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DECAY 0.641000E+00 'BI212'
' TL208" 108 NG
DECAY 3.783968E+05
FROM
DECAY 0.359000E+00 'BI212'
"PB208’ 109 NG
FROM
DECAY 1.000000E+00 'PO212°
DECAY 1.000000E+00 'TL208

ENDCHAIN

hdkKkkkkkkkkkxkhkhhhwxhkrrhhxdhrokrddxx*FIN MODIF *khtdrkkhkxhkk * kX hkk kR Kk kKR * ¥ *k

MIXS LIB: WIMS FIL: <<LibName>>
xcool-1
MIX 15 <<Ctemp>> <<CdensESC>>
Hl = <<IsoHl>> <<ClwgtHlIV>>
D2 = <<IsoD2>> <<ClwgtD2IV>>
016 = <<Iso0l6>> <<ClwgtOl6IV>>
*cool-2
MIX 16 <<C2templV>> <<C2densIV>>
Hl = <<IsoH1l>> <<C2wgtH1IV>>
D2 = <<Is0D2>> <<C2wgtD2IV>>
016 = <<Iso0l6>> <<C2wgtOleIV>>
*SX404
MIX 17 525.0 7.75
C 0.15 sI 0.50 P31 0.04 5 0.03
<<IsoFe54>> 4.8413 <<IsoFe56>> 78.731052
<<IsoFe57>> 1.852032 <<IsoFe58>> 0.248861
<<IsoCr50>> 0.501459 <<IsoCr52>> 10.043952
<<IsoCr53>> 1.160695 <<IsoCr54>> 0.293788
<<IsoNi58>> 0.403237 <<IsoNi60>> (.160635
<<IsoNi6l>> 0.007101 <<IsoNi62>> 0.022981
0.006078
6 0.45 17 0.55

<<IsoNi&4>>
MIX 18 COMB 1

*ZRO2
MIX 19 574.0 5.89
<<IsoZr90PT>> 46.14 <<Iso0Zr91PT>> 10.17
<<IsoZr$2PT>> 15.72 <<IsoZr94PT>> 16.28

<<IsoZr%6PT>> 2.68
016 = <<Iso0l6>> 32.0
*cool-3
MIX 20 <<C3templIV>> <<C3densIV>>
Hl = <<IsoHl>> <<C3wgtHlIV>>
D2 = <<IsoD2>> <<C3wgtD2IV>>
016 = <<Is0016>> <<C3wgtOl6IV>>
MIX 21 COMB 20 0.7 19 0.3
+PT
MIX 22 373.15 6.5041
<<IsoNb>> 2.58
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<<IsoFeb4>> 0.00266589864 <<IsoFe56>> 0.042976786
<<IsoFeb57>> 0.00100160658 <<IsoFe58>> 0.000135886544
<<IsoCr50>> 0.000337568856 <<IsoCr52>> 0.006769656
<<IsoCr53>> 0.000782319888 <<IsoCr54>> 0.0001984300992
<<IsoNib8>> 0.002481955 <<IsoNi60>> 0.00098154
<<IsoNi64>> 3.6505E-05
<<I1s0Zr%0PT>> 49.344300082 <<IsoZr9lPT>> 10.880521806
<<Iso0Zr92PT>> 16.813671028 <<IsoZr94PT>> 17.410197266
<<IsoZr96PT>> 2.8645910062
<<IsoB1l0>> 0.00002431
* moder

MIX 23 <<MtempIV>> <<MdensIV>>
Hl = <<IgoH1l>> <<MwgtH1IV>> D2 = <<IsoD2>> <<MwgtD2IV>>
016 = <<Isoc0lé>> <<MwgtOl6IV>>

« 85 304

MIX 24 775.5 7.92
C 0.08 MN55 2.0 P31 0.04 8 0.03 ST 0.75
<<IsoFeb4>> 3,98385 <<IsoFeb6>> 64.,48175
<<IsoFeb7>> 1.44372 <<IsoFeb8>> 0.19068
<<IsoCr50>> (.83 <<IsoCr52>> 15.92
<<IsoCr53>> 1.8 <<IsoCr54>> 0.45
<<IsoNi58>> 6.808 <<IsoNi60>> 2.622
<<IsoNié6l>> 0.114 <<IsoNi62>> 0.363
<<IsoNié4>> 0.093

MIX 25 <<Ftemp>> <<Fdens>>
016 = <<Iso0l6>> <<FwgtOléNat>>
US = <<IsoU5>> <<FwgtUSNat>> 1
U8 = <<IsoU8>> <<FwgtU8Nat>> 1
U6 = <<IsoUé>> 0.0 1
PU2 = <<IsoPu9>> 0.0 1
PU240 0.0 1 AM241 0.0 1 PU241 0.0 1
AM242M 0.0 1 PU242 0.0 1 AM243 0.0 1

MIX 26 COMB 25 100.0
MIX 27 COMB 25 100.0
MIX 28 COMB 25 100.0

i

QUIT
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