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I CHAPITRE I 

RESULTATS EXlYERIMENTAUX 



IM!RODUC!PION 

Depuis 1973, la Station de Criticitd de VAIJXJC dispose d'un lot 
de 30; Kg de plutonium h forte teneur en Pu 240 (19 $). 

L'effet d'empoisonnement par le Pu 240 a 6t6 mesure exp&imenta- 
lement sur un cyllndre annulaire de dlametres 500/200 IIXIL Cette serie 
d'experiences complhe celles d&j& r6alls6es sur le m&e &cipient, mais 
avec des solutions b 3,4 et 10 $ de Pu 240 11. Lr2_7. 

Par ailleurs, pour explorer le domalne des faibles concentrations 
conduisant & des geometries critiques grandes mals finles, des approches 
critiques ont et6 rdalisees sur une cuve parallelQpip6dique de grandes 
dimensions (1300 x 1300 x 1000 mn) avec ce &me lot de plutonlurn. Le but 
de ces experiences etait, en particulier, d'obtenir des don&es prhlses 
permettant de r6pondre au probl&me de surete-criticit posd par les pots 
des mhlangeurs-dhanteurs de 1'Usine UP 2 de LA HAGUE. 



I - 1 - COMFOSI!ITON DE3 LA SOLUTION 

Les exp6rlences que nous dhrivons cl-aprh ont dtd r6alishes 
avec une solution nitrique de nitrate de plutonium dont la composition 
lsotopique es-t la suivante : 

74,20 $ de 2~~ ( 
1 

18,88 $?i de 2%u ( 

241Pu 
) au 1.10.73 

5978 s de ( 

1,14 $ti de 
242 > 

Fu ( 

Les analyses effectuges ava,nt leur rdallsatlon ont mis en bldence 
les Impwet& chimlques suivantes, exprim6es en ppm par rapport au pluto- 
nium : 

Fe 16700 2 5 $ 
241 Am 44oof5$ 

cr fjooo ) (valeurs estimhes en fonction de la teneur en fer 
( 

Nl Q(W et de la composition de l'acler inolrydable) 

w 1000 
MC 350 
co 150 
v 20 
Ti 10 

Les exphlences 23ur le cylindre amulaire ant dt6 rdalisdes autour 
du 13.11.73; la concentration en 241 Am &alt de 4800 ppm. Celles sur la cuve 
parall816plp6dique ant dt6 rbalisbes autour du 26.4.74; la concentration en 
241 ihn bait de 6100 ppn. 
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I - 2 - PREXISIONS DES RESULTATS OBTENUS 
------_--__ -~ - 

Les rkultats donnk en annexe dans les tableaux 1 a 6 sent 
ceux obtenus directement avec les cuves experimentales. Aucune correc- 
tion n'a 6th apportee sur les hauteurs critiques pour tenir compte des 
fonds legerement coniques et des variations de tempkature. 

La temgrature de 21" C de la solution de plutonium don&e pour 
les exp&iences rGalis6es sur le cylindre de 500/200 mm es-t une mesure 
indirecte obtenue au contact du pot. 

Pour les experiences realisees sur la cuve de 1300 x 1300 x 
1000 mm, la temp&ature de 26O C de la solution de plutonium est une 
mesure r6elle obtenue par immersion d'un thermocouple. La tempkature 
du rgflecteur est de 23" C. Cet khauffement des solutions fissiles de 
3” C au-dessus de la temperature ambiante es-t du surtout & l'activitd 
< de l'am6ricium. 

Les erreurs exp6rimentales & prendre en compte sont : 

a> - erreurs d'analyses mm-m-m-m-mmmm-mm-m 
concentration Pu 

.  2 1s k  l 

concentration Fe . + . - 5% 
acidit libre exprimee en 

normalite 0 * . - 2Y u 
(NO;) exprimge en normalite . + . - 1% 
densitd . 2 0,l 5 . 

L'erreur sur la concentration en plutonium est due surtout a la 
separation pr6alable sur colonne de &sine que necessitent les fortes te- 
neurs de la solution en impuretes m&alliques et en amkiciurn. 

b) - erreur sur la determination de la hauteur critique : A Hc mmmmmmmmmmmm-m--mmm-mm-mmm----------m-m---mmmmmmm- 

Cette erreur se compose d'une erreur fixe de l/lo&me de mu 
(pr6cision de la pointe de mesure) et d'une erreur variable due & la 
dispersion de la hauteur critique extrapolge par les 6 ensembles de comp- 
tages. 
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Cette erreur est la some des erreurs apporthes par l'lmpr6clslon 
de la d6termlnatlon de Hc et par l'irnpr6clslon de 1'6talonnage des cuves. 

Cette erreur d'btalonnage pour la cuve annulalre 5oO/ZOO est de 
l'ordre de 3/‘kOOOO de Vc. 

Pour la cuve parall616plp6dlque, l'erreur totale sur le volume est 
de 500 cm 3 (augmentation maximale de volume due B la d6forrnatlon du fond 
sous l'effet de la pression hydrostatlque) plus 5/‘kOOOO de Vc (erreur 
due & 1'6talonnage). 

La masse critique en plutonium total est obtenue en multfpllant le 
volume critique par la concentration de la solution 

Mc =vcx c 

AM c=vcx AC + c x 4 vc 
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1 - 3 - DISPOSITIFS EXPERIMENI'AUX EZ' RESUIXATS, 
b 

Le cyllndre annulalre de ~/!i?OO mn, en acier fnolcydable Z 3 CN 
18/k0 est constltu6 par deux cyllndres concentriques de 3 m d'bpalsseur 
soudds sur une base formant socle, dont 1'6palsseur varle de 18 B 12 mm 
(pour favorlser le retour de la solution au stockage en fin de manlpula- 
tion). La partle suphleure entre les 2 cyllndres est ferm6e par une cou- 
ronne soud6e de 18 nrm d%palsseur. Des plquages avec obturateurs soudhs 
sur cette couronne permettent d'effectuer les memres de niveaux ndcessal- 
res aux exp&lences et de raccorder ce pot au r6seau de ventilation. 

Deux types d'exphrlences ont 6t6 r6alls6es conformhnt au program- 
me demand& 

4 - la premihe shle d'exphlences conslste h mesurer la hauteur critique 
en fonction de la concentration de la solution lntroduite dans la partie 
annulalre, la cavlt6 lntdrleure &ant occup6e par l'alr aWlant, l'ext& 
rleur du cylindre de 500 run &ant 6fl&hl par de l'eau montde au m&e nl- 
veau que celui de la solution. 

W - la deuxlhe shle d'exphlences diffhre de la prhddente par le gar- 
nlssage de la cavltd lnthleure. Une feullle de cadmium de 8/M lllp d%pala- 

seur est enroul6e et plaqu6e sur totie la hauteur h l'lnt6rieur du cylindre 
de dlamhtre 200 II~H et de la parafflne rempllt totalement le volume de la 
cavlth. 

Les schdmas des dlsposltifs expkimentaux, les tableaux de rhil- 
tats et les courbes associees, correspondant aux deux types d'exphlences 
&all&es sur le cyllndre annulalre 500/200 ma sont les suivants : 

1 - air ii l'lnt&leur + r6flecteur H;! 0 B 1 'ext&deur 

- fig. 1 - rep&e 1 : schdma du dlsposltlf exphrlmental 

d tableau 1 : rhultats exphrimentaux 
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I-3-2 - 

dable 2 

2- 

- fig. 2 - courbe 1 : hauteur critique de solution en 
fonctlon de la concentration C 
en Pu total 

- fig. 3 - courbe 1 : masse critique - f (C) 

Parafflne + cadtnlum a l'interieur: r6flecteur SOA 
l'exterieur. 

- fig. 1 - repere 2 : schema du dlspositif exp6rimental 
- tableau 2 : r&ultats exp6rlmentaux 
- fig. 2 - courbe 2 : Hc = f (C) 
- fig. 3 - courbe 2 : MC - f (C) 

Les expklences ant &6 r6alls6es dam me cuve en acler Inow- 
3 CN 18.10 de 1300 x 1300 mn de c&d et de hmteur 1000 m, sum6 

letie par quatre pieds en acler lnoxydable de m mn de hauteur. 

Lets parols et le fond SOS& en t&e de 5 am d'dpaisseur, l'ensem- 
ble &ant renforc6 par des nervures de 
une nervure celtiure la cuve au milieu 
nerves eapacdes de 440 mn renforoent 
sous le fond. 

8 lltll d'bpalssew. Horlzontalement, 
de la hauteur; vertlcmlememt, deux 
les pemneaux lathaux se raccordant 

Cette cuve est surmont6e d'un r&lecteur constltue par une borte 
pamll6ldplp6dlque de hauteur 20 cm avec des pamis d'bpalsseur 1 om en 
Lucoflex (% - CHCl)n de densIt 1,420. Les par018 lnf6rlewe et sup& 
rleure sont malntenues 6cart6es par des entretoises et l'ensemble du r6- 
flecteur est suspendu h un crolslllon en acler lnoxydable. Ce r6flecteur 
peut %tm rempll d'eau pour certalnes exphiences et 11 dolt dans oe oas 
se ddplacer avec la solution flsslle. Sa seation est legbrement lnfdrleure 
a celle de la cuve et comme 11 est equlllbr6 par des contrepolds il peut 
se ddplaoer vertlcalesw& mu8 l'effet d'une falble poussee hydrostatlque. 

L'btude s'est ddcompos6e en quatre parties : 
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1) - avec dflexlon lnfbrleure et laterale de la cuve -ama---a--a~-o-o-o---oo-oo-o.-ao-ao-o---a-m-oo-o 
(fiflecteur sup&leur verrouill6 en haut de la cuve - 

Cf. fig. 4). 
La concentration de la solution utllls6e pour ces exp&iences 

a varl6 de 105 & 13,2 g/l. 

Pour une concentration don&e, la solution est lntrodulte 
dans la cuve exphimentale et l'eau de la piscine est mont6e en m@me temps 
et au m6me nlveau que celul de la solution. 

Le tableau 3 est decompos6 en deux parties : 
- de 105 k 13,2 g/i - reflecteur sup6rleur mobile, sans eau, 

verroulll6 en position haute; 
- de 18,7 8. 13,2 g/i - reflecteur sup&leur mobile, pleln 

d 'eau, verroulll6 en position haute. 

Sur la figure 6, on a rep&sent6 Hc CC F (C) 

sur la figure 7, on a represent6 MC = F (C) 

. 
NOTA : Deux exp&iences (expkrlences 1372 et 1370) comparatives 

ont &d effect&es a la m@me concentration de l3,2 g/l afln de d6termlner 
l'influence sur la hauteur critique du rGflecteur, avec et sans eau, ver- 
roulll6 en point haut. 

La concentration de la solution utllls6e pour ces expklences 
a varld de 52,7 g/k ii 13,2 g/l. 

Les resultats sont consign& dam le tableau 4 qul se d&om- 
pose en deux parties : 

- de 52,7 h 13,2 g/l - reflecteur mobile vlde (sans eau) 
verroullld en position haute, 

- de 18,7 B 13,2 g/l - r6flecteur mobile pleln d'eau 
verroullld en position haute. 
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Sur la figure 6, on a reprhentd Hc = F (C) 
sur la figure 7, on a rep&sent& MC LI F (C). 

cuve la month de solution. Pour chaque mesure, le r&Flecteur 
extdrieur d6passe de 20 cm le nlveau sup6rleur de la solution 
mg. 5). 
Pour des raisons de shwlt~, l'&ude s'est llmlt6e h des 

concentrations variant de 19,7 g/k (concentration condulsant au minimum 
de masse critique) & l3,2 g/l. 

us rhltats sont consign& dam le tableau 6 et repr&en- 
t6s sur la figure 8. 
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1 - L'examen de la f lgure 2 montre que la "ooncentratlon la plus 
rbactlve" (celle condulsant au rnlnlmum de hauteur critique) est, dans les 
2 ConfigurationS (We0 et sans garnissage lnt&ieur), volslne de 100 gb 

de %&al' 

2 - Sur la figure 3, on volt que la pr&enCe d'un garnissage intb- 
rleur fait passer la masse mlnlmale critique de 3,35 Kg & 7,10 Kg de Pu 
total. L'dpalsseur annulalre de solution de 150 mm est encore suphleure 
h l'bpalsseur mInImaLe critique qui conduiralt & une hauteur critique 
lnflnle. On notera le ddplacement correspondant vers les fortes conoentra- 
tlons du minimum de masse (de 40 B 65 g/k de Putotal). 

1 - %ar la figure 6, on constate que la "concentration la plus 
reactive" est 6galement voislne de 100 g/l de Putotal. 

2 - Les cotifigurations critiques exphlmentales les plus pures 
sont celles en %flexion totale", Elles pr6sentent 1 'Inter& de mleux 
pr6ciser le domaine des falbles concentrations critiques. 

Les configurations dites "sans r&lexion" sont en AalIt soumlses 
aux tiflexions parasites dues B l'envlronnement (fond b&on& de la piscine, 
mum du local, r&lecteur mobile vlde d'eau). 

Les configurations avec rdflexions infhleure et laterale, sont 
elles aussi soumiaes A la r6flexlon du rdflecteur mobile. 

3 - D'aprh la figure 8, pour 16,2 g/l, on notera l'effet sensible 
+ sur la hauteur critique de l'acldlt6 1 H 3, il est d'envlron 250 cm 

n!t7 
0 

4 - Dans le chapltre suivant, on btablira par extrapolation des 
rbultats exp6rimentaux que, pour la solution exph3mentale d'acidlt& 
voisine de 2 N, la concentration limlte critique est de 10,5 g/I de 

put otal' 



I CHAPITRE II I 

CONFRONTATION DES RESUIXATS THEORIQUES A L'EWERIENCE. 
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II - 1 - ME!THODES DE CAICUL t]TILIS~. 

0 Progmmrne APOX@ 13-7 

C'est un code, 6labord par le Service d'I3tudes des R6acteurs et 
de Mathbxtiques Agpliquees de SACLAY, brit en FUQRAN IV et char& sur 
IEM 360-91. 11 r&out 1'6quatlon du transport dans l'approximation multi- 
groupe. 11 permet de calculer le flux, direct ou adjoint, en her&e et 
en espace pour un milieu A une dimension. 

On l'a utilis6 pour dgterminer, avec 1 'option TRANSPORT, les La- 
2 placiens matlhres B m et pour contracter en 16 groupes d'hergie les sec- 

tions efficaoes macroscoplques moyennes des solutions de (N03)4 Pu. 

0 Proe;ramne M!F IVr4-7 

Ce programme Amhlcaln r&out bgalement 1'6quation rmaltigroupe 
du transport, avec une diffislon anisotrope, pour une &omdtrle h une di- 
mension. I1 a 6td utllls6 pour calculer des dimensions critiques. 

C'est un programs 6labor6 et exploit6 par le Service d'Etudes 
de CrIticit& 11 d6termine, pour des g6omhtries complexes, des coefficients 
de multlpllcatlon effeotlfs en utlllsant la m6thode MONTE CARIX) et des sec- 
tions efflcaoes multigroupes. On l'a utllisd ici, solt avec les sections 
efflcaces & 16 groupes d'hnergie de HANSEN et ROACH 1 soit avec les 
sections macroscoplques moyennes sorties par APOLLO (m8me dbcoupage en 
hergle). 
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11 - 2 - COMPARAISON Du B2MATIERE CAICULE PAR APOLLO AU 

Pour les falbles concentrations (C(Pu$ < 19,7 g/l, les oonfl- 
guratlons critiques exp6rimentales sont pures et se pr&entent sous la 
forme de paralldlepip&des de solution entlkement r6flechis, latdralement 
et inf6rleurement par les parols en inox de la cuve d'dpaisseur 5 mn plus 
20 cm d'eau, sup6rieurement par le rbflecteur mobile qui peut &re asslml- 
16 A une parol de lucoflex de 10 mn d'dpalsseur plus 18 cm d'eau, 

Calcul des distances totales d'extramlatlon. 

Pour chaque concentration experimentale, on a calculh pax 
2 APOLLO le B matike et les sections efflcaces macroscoplques moyennes 

contractdes en 16 groupes (dbcoupage Hansen et Roach). 

Par M!F (sections efficaces APOLLO), on a calcul6 : 
a) l'epaisseur critique d'une plaque de section lnfinie rdfldchie sur 

les deux faces pax 5 rm d'lnox, plus 20 cm d'eau, 
b) l'dpaisseur critique d'une plaque de section lnfinle rbfl&hie sur 

les deux faces par 10 wn de lucoflex et 18 cm d'eau. 
2 

Par egallte de Laplaclens : 2 7r B m = E +2 n 

On tire 8 9 la distance totale d'extrapolatlon. 

On a trouv6 S, (5rmn lnox plus 20 cm H20) cu 5,49 cm 

a2 (10 m lucoflex plus 20 cm ~@4,62 cm 

Pour la gamme de concentrations consid&&e (19,7 - l3,2 g/l 

P"total ' 1 on a constat que les $ sont sensiblement constantes. 

En admettant que les distances totales d'extrapolation (5 mn 
lnox + eau) sont ldentlques pour les faces latdrales et la face lnfhi- 

2 eure de la cuve, on a calcule, pour chaque concentration, le B g&m&rl- 
que critique exp&lmetial par la formule : 

2 2 
2 B g.exp&bental VI- - 2 

Hc +5, 
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Remarque . LI 

Etant don&es les grandes dimensions du volume de solution, 
l'impr6clsion sur les distances d'extrapolatlon calculbes n'entra!hent 

2 qu'une t&s faible Incertitude sur la valeur du B gekm&rique exp&i- 
mental. 

Rdsultats. 

3-c-rrw=- -s=w= 

' Wotal) 
(g/l) r 

Hc (solution) 
(cd 

2 B g6om&rlque 
exp&lmental 
(loo4 2 cm- ) 

2 B matlbre 
WQm) 
(low4 2 cm- ) 

B2(APNN - 
B2exp 0 

B2 exp. (en $1 
~=~rr-==~-~ 

28,31 

76,80 

+ 1,6 

1797 

32940 

64,55 

6522 

1598 

-_--- -- 

39A7 

49r 76 

50883 

+ 2,l 

57s25 

-- ~~ 

31,68 

31,42 

1392 

6634 

26,82 

27989 

L'examen du tableau cl-dessus montre un t&s bon accord entre a q 
le Bcmatl&re calcul6 par APOLID et le B~&omdtrlque critique exp&imen- 
tal, 

2 Extrapolation de B &om&rlque = F CC (Putotal ~-~~~-~-~~-a-~a-~.-.~.aaoaaaoo 

IRant donnd le W&s bon accord entre B2m (APOLLO) et B2g60m&rI- 
que expdrlmental dans le domaine des faibles concentrations, l'extrapola- 

2 tlon proche de la courbe B g = F IC (Putotal)J jusqu'8 la valeur 
2 nulle peut &re falte h l'aide de la courbe des B matihe calculh par 
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APOLW, pour des solutions d'aciditb 
en Fer voisine de 0,35 g/l. 

c (pq 
h3b > 

2 B matl&re 
(AP'OLKD) 
(loo4 2 cm- ) 

==-a 

La figure 9 reprdsente les interpolations graphiques 
effectu4es. 

1997 
I 

1797 
I 

1598 

‘/ 
On y relbve que : 

voisine de 2 N et une concentration 

t--w---w t---w- -----’ 

T 
14 13,6 

x,2 3114 
I 

- la concentration limite critique (BCm = 0) est de 10,5 g 

- la concentration limite critique pour la cuve B section 
2 2 2 car&e 130 x 130 cm (hauteur critique infinie ou B m = B gbometrlque 

horizontal) est de 11,3 g/L de Putotal. 
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11 - 3 - RESULTATS DE CALCULS. 
--- --------- 

Le coefficient de multiplication effectlf Keff de plusieurs 
systbmes exp&imentaux critiques (reservoir annulaire et cuve parall&& 
plp6dique) a dtd calcul6 & l'aide du progranme Monte Carlo MORET, 

- d'une part, avec les sections efficaces macroscopiques 
de la solution htablies par APOLJB avec l'option TRANSPORT, et pour les 
isotopes 239 m 9 240h 9 241pu 9 242, D 241 Am, respectlvement les Jeux de 
sections numbros 239, 240, 241, 242, 541. Les sections efficaces des au- 
tres matdriaux sont celles de HANSEN et ROACH; 

- d'autre part, avec les sections efficaces A 16 groupes 
d'dnergie de HANSEN et ROACH, en falsant les hypothbes suivantes : on 
retient les pourcentages rdels en 240 Pu, le complbment &ant assimile & 
du 23gPuo 241Am est ndgllg6 3 0 

Les "sorties" du programne MOREF fournissent Fi les fis- 
sions produites dans le milieu flssile par groupe i . 

On appelle if, groupe moyen des neutrons induisant la 
fission : 

16 

0 

8 f = 
L 

i 
i .Fi 

s 1 
16 
z Fi 

1 = 1 

Ce parambtre est une caract6ristique neutronique intkes- 

Sante du milieu fissile dans son environnement. 
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II-3-l - Rhervoir annulaire 500 x 200 mm. 

==msa===r.=mt==: --==l-ir-=q =~----w---- ----I====c= ------------m-m--- 
Configuration if : groupe moyen Keff 2 2g-MORET rrr-~r--rrr----r -----w------. 

Sections efflca- Sections efm i des neutrons indui- ces HANSEN et flcaces 
L sant la fission ROACH APOLL (op- 

tion TRANS- 
mm) 

r 1, 
30 12 a64 0,996 2 0,009 0,969 -t ww 

5LO 12 15,47 0,995 ? 0,009 0,980 2 0,oog 

61,o 42 15,40 1,024f0,009 0,9m 2 09~9 

104,o 12 1522 1,020 2 0,oog 0,995 2 0,oog 
L 

105,o 42 15~8 1,012 -f 0,009 0,997 2 0,009 
- 

----JI A am-mm d. 
165,o 42 14,80 1 1,015 2 0,oog L 1m9 2 0,oog 

p- - r--t=:9=e==‘--=- -Ilw 

;F 12 : air dans la cavltb centrale, r6flexichs infdrieure et latdralo par de I ‘em 
42 : (Cd + paraffine) dans la cavit6 centrale, r6flexions lnfdricure et lat6ralc par 

de l'eau. 

11-3-2 - Cuve parall616&6di.ue. 

132 
13,6 
1598 

17,7 
292 

52,7 
104,5 

-N-=-L 

3=-E---- ‘3c- .--- - =- 
r6flexlon gf 

1 
= groupe moyen 

des neutrons indui- sant la fission 

totale 
totale 
totale 
totale 

"partielle'~ 
"partielle" 
"partlelle" 

15m 
15,80 

15J7 
15.76 
15A5 

15.45 
1520 

:mm-- 1 *es=-- 

Keff f2bMORET 
-----------.3--- 

Sections effica- 
ces HANSEN et 
ROACH 

1,015 * 0,009 
089 t 0,oog 
1,002 : 0,009 
0,907 t om9 
l,W 2 0,oog 

1,016 t o,oog 
1,006 t omg 

---- 

m------a------ 
Sections effi- 
caces APOLW 
(opt ion TRANS- 
POW 

a "partielle" : rbflexions infdrieure et lathale. 
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II - 4 - CONCLUSIONS SUR US RESUU'ATS DE CAWUL. 

Sur la figure 10, on a rep&sent6 l'ensemble des Keff calcul& 
sur les syst&tnes expkimentaux critiques, en fonctlon du groupe moyen 
neutrons induisant la fission gf. 

L'analyse de cette figure conduit aux conclusions suivantes : 

- le progrme MORIE, avec les sections efficaces B 16 groupes 
d'hergle de HANSEN et ROACH (en consldhant le pourcentage r&e1 en *%a 9 
en assimilant le complement B 239 Pu et en negligeant 241 Am), donne un bon 

a,* - 165 RA de Ftotalo 

Ce rbultat montre, qu'avec la composition isotopique prhente. 
l'assimilation de l,l4 $ d8 242 Pu&d~~~ Rt compense la minoration effec- 
tube en assimllant 5,78 $ de 241 Pu ji du 23g,. 

- le progratmm MOREF, avec les sections efficaces macroscopi- 
ques de la solution etablies par APOIID (option TRANSPOR!l?), dome une 
ddcrolsaance r&ullbre du Keff avec gf ou encore une oroissance reguliere 
du Keff avec la concentration (Keff de l’ordre de O,g5 pour les faibles 
concentmtions voisines de 13 g/l, Keff de l'ordre de 1,OO pour 100 g/l 

de PUtotal l 
> 

240 
Ce resultat semble rnettre en cause le traltement de l'isotope 

Pu mais aucun diagnostic n'a pu @tre encore formU avec certitude. 
Quolqu'il en solt, la courbe de la figure 10 constltue, pour la m&hode 
et les sections employ6es une 'oourbe d'&aloMage". 
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III - 1 - CONCENTRATIONS LIMITES CRITIQU=L 

a CA RICHEYz72 a d&ermind, & partir de rdsultats exp&i- 
mentaux, la concentration limite critique d'un m6lange 239 Pu - 
g 7919 2 0,15 g/l de 239 Pu. 2 

50 6gale 
Par interpolation graphique de B mati&re cal- 

cul6 par APOLKD, nous avons trouv6 7,22 g/1 de 239 Pu. 

0 Au paragraphe 11-2, nous avons montrd l'excellent accord en- 
2 tre les B matlhe calculh par AKKLO et l'expkrlence pour les faibles 

concentrations de la solution exphimentale (solution nitrique de (N03)4 

Pu; H+ 1% 19% 2~~9 5,8 $ 241~). 

Ces 
la concentrat 
fonctlon de 1 

deux bons accords nous ont autorisk & calculer par AFQLU 
ion limlte critique d'une solution nitrlque de 
'acidIt& des pourcentages en 240 241 

(NO34 pu en 
Puet Fu. 

On note : 

E 
0= s en 240pu 

E 1 
m $ en 241 Pu 

E 
9 

31 s en 23gPu tel que (E. + El + E 
9 = 100) 

C-s concentration limlte critique en g/k de Putotale 
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TABLEAU de rhultats de calculs APOILD - C.&g/l de Putotal) 

-r~tZ===rCrZ==-----------------.--5==~==5-’-~~---~ -----------II- --- 
-3 

W-M 5=r==rr=a=B 
H+ 9 

% 0 1 2 3 4 / 
5 

- 

I 0 0 7324 7844 7164 734 8,04 c 
,r I, 

5 0 782 8,04 8,26 &48 8~0 
1 

0 8,~ 8*75 09 924 9J49 
10 5 8,2g 

10 8,08 
b . 

15 0 9Jo 9a g,86 10,14 lo,42 
/ 

0 lo,27 10958 mgo 11,22 11954 

20 5 99% 
10 937 
20 9J3 

I a- . 

12L: -===- I,-~:~: ==1- 1-2~~-tz-4L:~ 19.97-I 

Une formule de cette concentration a 6th dtablie : 
\ 

Crd(E El, H+, + 
0) 

= Cs(Eo, 0, H ) - (0,024 + 0,0018 Eo) 5 

avec C d(Eo, 0, H+) = 7,24 exp. lo- 4 (151 E. + 0,659 Eo2 + 0,0259 E '1 
0 

-4 + 0,20. H+. exp. 10 (196 E. + 1,155 Eo2 + 0,0308 E ') 
0 

3_ 

Cette formule est approch6e B mobs de 1 & dans le domaine de 
validit suivant : 

0 $ E. 440 ; 0 $El 420 ; O\( H+ 44. 
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Conclusions. 

0 Deux configurations g6om&rlques, l'une annulalre de 
diametres 5OO/2OO mm, l'autre paralleleplp6dique de section 1300 x A 
lJOO~z, ont et6 etudides avec des solutions nltrlques de (N03)4 
Pu (lg$de 240 pu), 

Des "points" critiques exp6rimentaux relativement purs et 
precis ont dtd rbalisbs pour une large gaxne de concentrations : 13,2- 
165 g/ll de mt0ta19 contenant les concentrations condulsant au mini- 
mum de g6om6trie et au minimum de masse. 

. Avec le reservoir annulaire, r6flbchi infdrieurement et 
lateralement par de l'eau, garni interieurement (feuille de cadmium 
de 0,8mn plus paraffine dans lacavlte centrale) la masse mlnimale 
critique est de 7,lO Kg de Putotal; cependant, l'epaisseur annulaire 
de solution de 19 mm est encore sup&leure A l'epalsseur minimale 
critique qui rmdralt sous-critique le reservoir quelle que soit la 
hauteur. 

0 Avec la cuve para11616p1p6d1que9 on a p&Is6 expdrimen- 
talement la courbe de hauteur critique pour les faibles concentra- 
tions. Pour la solution experimentale, la concentration limlte crl- 
tique a pu &re 6valu6e A 10,s g/k de Putotal. 

0 Ia confrontation des r6sultats thdoriques & l'experience 
conduit principalement aux conclusions sulvantes : 

- le pro- MORE, utilisant les sections efficaces A 
16 groupes d'dnergle de HANSEN et ROACH, avec les hypotheses ( 240 Pu 
reel, complement en 239, 241 

9 Am n6gllg6)9 donne un bon accord (aveo 
une tendance A la surestimatlon du Keff, ce qul va dans le sens de 
la s6curlt6). 
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- Pour les falbles concentrations, 11 y a un t&s bon accord 
2 entre les B mtihre calculds par AIQm et l'exphlence. Toutefois, 

pour des ralsons encore inexpliqubes, le programe MOREI! utilisant les 
sections efficaces 6tablies par AF0LL0, (option TRANSPORT) donne une 
crolssance r6gullkre du Keff avec la concentration et sow-estime nota- 
blement le Keff pour les faibles concentrations. 

2 0 A l'alde de 'points" obtenus par interpolation de B matihre 
calculds par APOLLO, on a Btabli une formule exprlmant la concentration 
limite critique d'une solution nitrique de (N03)4 Pu en fonction de l'aol- 
ditd et des pourcentages en 240 Pu et 241Pu. 
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CYLINDREANNULAIRE500/200mn - AIR DANSLACA~CEKRALZ - REFLEXION INFERIEURE EL' LA!t!EMLE PAFi DE L'EAU 
CONFIWRATION (1) DE LA FIGURE (1) 

RESULTATS EXPERIMENTAUX 

Caract&istiques de la solution Param&tres critiques 

( ( &Pd- 'C (g/l de' NO- ' H+ 3 
( riences 'Pu total)' t 

0 (N) ( 
( N 0 ' + 12 s ' t 

( t 1 t 

’ Per " Densitd ' Tempd- ' Hc (cm) t vc (1) 1 ‘MC (kgdePu ) 
t ' rature ' t 1 total) 1 ' (g/l) ' t t ("c) ' 1 1 1 

1 1 t 1 1 1 I 1 
( t t 1 1 

( 1307 1 152 t 668 ’ 3,85 1 
( 
( 1308’ ’ 104 ’ 4,57 ’ 2*65 ’ 

t I 
1 

1 6L13 t o,w 1 9,3 2  02  1  

1  

t 

t 36,88 + 0,04 34 l 1 1,386 t a0 

’ 34,31 $ w3 2,12 ' l,Vl ' 20,fj ’ 56,% 2 on t 5,9 !: 02 i 
1 1 > ( 

( 1x9 
( 
( 1310 
( 
( 1211 
( 
( 1312 
( 
( 1313 
( 
( 1314 
( 
( 1315 
( 
( 

1 

1 

t 

1 

t 

t 

t 

t 

t 

1 

t 

62 ’ 3,02 ’ 

1  1  

1 t 
1,28 1,171 x),5 

t t 1 
a55 t o,w 

? 
3,82 -f: w7 j 

\ 

’ 68,l + 0,2 t 3*47 2 WV j 
1 

t 41,08 + o,o6 
- 51 1 am 1 1,13 1 1,151 t 2%5 

40,9 ’ 2,63 ’ 07 ’ o,g2 ’ 1,135 t 20*5 ’ 4g,l6 + 0,03 ’ 8137 + 0,08 t 3,34 + 0,06 m - j 
’ ’ 1 

g5,65 + 0,08 3#44 + 0,06 ) I - t ) 
360 ’ 2,58 ’ t 1 

t 

la90 

1  

1 

I 57,65 t OS03 

’ 66,64 + 0,02 - 33J t 2,51 1 1890 t 0,71 t 1,121 t 20,5 ,110,55 2 on7 t 3,66 2 0,s i 

‘128,25 
1 

+ 0,08 0 ’ 3#95 + on7 ) 30r8 ’ 2,45 ’ 1,88 ' W9 ' 1,118 ' 20,8 ’ 77,31 2 0902 

‘15431 + 0,08 
> 

' 4,44 + 0,08 ) 

1  t 
m 

1  

28,7 ’ 2,47 ’ 
t t 

t t 
0,65 1,114 20,3 t 93,34 2 02 

t t 

1 t t 1 ) t 

TAELEAU 1 



CYLINDRE ANNULAIRE 500/200 mm - PmFINEm FEUILLJ.E DECADMIUM DANSLA CAVITECENTWLE - 
REFLEXION IIWEZRIEURE GT LATEFtALE PAR DE L'EAU - CONFIXJRATION (2) DE LA FIGURE No 1 - 

i Expd- ,C (g/l de, NO- t H+ t Fer f Densltd t Tempb- I Hc 1 t vc (1) t 

( 
riences 3 

MC (kg de Pu ) 

,Pu total), 1 
' k/l) ' 

) rature t ( 1 cm t 1 total) ) 
( No 00 (N) 0 1 
( I + L5 s t t t t t C 1 t t 

1316 * 165 ’ 6J7 ’ 3,11 ’ 3,8 ’ 1,393 t 21,8 * 6o,72 + 0,02 * 100,75 + 0,07 * 16,6 + 0,3 j 
( ’ ’ ’ ’ ’ ' ' ' 5 > ( 1317 136 5830 2,76 3r2 1,329 21,0 54,33 ; 0,02 go,15 b,o6,' 12,3 + 0,2 ) 
( 1318 * 105 ' 4,14 ' 2,17 ' 2,5 ’ 1,261 ’ 21,5 ’ 51,46 i 0,02 ’ 85~9 T o,o6 ’ 9,o 5 02 1 
( ( 1319 ' 86 t 3,82 t 2,21 ’ 187 ’ 1,226 ' 21,0 ' 54,24 5'0,03 ' go,00 i-o,08 ’ 7r7 5 o,2 1 ) 
( 1321 * 74 ’ 3,59 ’ 2,22 ’ la56 ' 1,202 ' 21,5 ’ 59,33 + GO2 ’ g8,44 5 0,07 ’ 7,3 +0,2 1 
( ( 1523 t 61 ’ 3834 ’ a19 ' 1,41 ' 1,180 ' 21,5 ’ 7o,46+ 0,02 ’ 116,89 + ’ 0,~ 781 5 02 > ) 
( 1324 ’ 558 ’ 3J7 ' 2,12 ' L33 ' 1,168 ' 21,0 ' 83,61 + 0,03 ’ 138,7 7 o,l ’ 7,7 5 O,l 1 
( 1325 ’ 5387 ’ t 3,ll ' 2,ll ' L25 ' 1,164 ' 21,5 * g2,og - 0,04 T * 152,8 5 t 0,2 8,2 - Lo,1 i 
\ 
( t t I 1 t I t t t 

1 

TABLEAU2 



ExPE3uEmEs CwEPAFuuumP IPEIXQUE-REFLEXION -ETLAw- CONFIGURATION DE LA FIGURE No 4 
__-~-__~-------- --~- - 

RESULTATS EKFERIMENIYAUX . 

f i I I \ \ , 
‘( Rbflecteur Caracthistiques de la 
( 

\ 

( 
Ekpd- 

t Piscine b Mobile 

solution Pa.ram&tres critiques 

I 1 
1 I 1 ! MC > 

Den- vemp& 
sit6 rature 

Hc (cm) Vc (1) l kg de Pu ) 
total 1 

OC / I 1 
t 1 1 

I 

(rience I I '1 
( NO 1 Infdrieur 1 'C (g/r1 - + r-h ** 
( 

1 -1 
et Fer 

( 
u) t dn 

=' 4 
latdral 9 n S?, H f Ital) I ' I 

( k/l 1 
( I +2ocd 

I 
, 

:"a 1 t d 
( 

1 1 t , , 

t 1327 L ,x L .x I , x 105 . 4,17 . 223 ajx> 

1- 1  

1,259’ , 27 
1,212 27 
1,174 ' 2725 
1,156 27 
~1% 27 
1,120 1 26,5 
1,116 26,5 
1,112 26,5 
1,110 1 26,5 
1,106 26,5 
1,105 27,5 
1,102 27 
l,l~ , 27 
Logo 2795 

1 
28,8 + 0,6 ) 
23J z 0,5 1 
17*7 + 03 ) 
15,7 T OS3 
us3 7 OS3 
IL5 T 0,3 

I 

lo,9 T a3 
) 
1 

lo,5 z a3 ) 
10,2 +, 0,2 ) 
10,o + 0,2 
10,o r 0,2 

) 

'10,O T 0,3 
) 
) 

, 10,o T 0,2 
15,l r OS3 

) 
1 

' 10,o 5 0 2 1 ' 10,l 5 ) 

) 10,4 7 
0:2 

0,2 > 
11,o T 0,3 

) 
' 11,7 5 OJ ) 

) 13A + a3 1 ) 
i 15,o -+ 083 ) 

16,47 + 0,02 
16,47 ? 0,03 
17,08 + 0,02 
17,78 5 o,op 
18,g8 ; 0,02 
a,46 + 0,03 
22,26 7 0,02 
23,26 T o,o4 
24,51 + 0,02 
26,22 To,02 
27,30 I om 
l28,57 + 0,03 
30,06 z 0,02 
67,73 +, 0,02 

275,8 + a7 
275,8 f 0,7 
286,l 2 0,7 
297*9 2 os7 
31_8,2 2 0,7 

i 128 7 i 128 7 
1 1 

X X r x r x 
( ( 1329 ' 1329 ' X X ’ x ' x 
( ( 1330 1330 x ) x ) X X 
( ( 1332 1332 X X X X 
( ( 1334 1334 1 x 1 x ’ x ' x 
( ( 1236 1236 X X 
( ( 1328 1328 

) x ) x 
X X X X 

( ' ( 1340 ' 1340 X X x ’ x ' 
( ( 1342 1342 X X X X 
( ( 1344 1344 X X X X 
( ( 1346 1346 / x / x ’ x ' x 
( ( 1548 1548 x ( x ( X X 
( ( 1372 1372 X X X X 
! ! 1352 I I I I f f 1352 

x x X X 
1 x 1 x t lT54 

( 1358 
( 1360 
(1764 
( 1566 
! 1370 

I 

- X X l&7 2, I 0,38 
X X 15,8 2$ P 1 isg 0,38 
X X 14,7' 2J8 2;oo / 0,36 
X x ( 13,6 2,33 ( 2907 0935 
X x 13,2 2,28 2,03 a33 b 

138 
1838 
Ll3 
OS90 
0,70 
os65 
a59 
0,61 
0,54 
0850 
0,40 
0~46 
os33 

3,44 la 
3#17 2,02 
287 1899 
2,81 2,04 
a@ 2,Ol 
2,58 2,04 
2,54 2,04 
02 ' 1895 
2,35 / 1992 
2,35 L95 
28% L97 
2335 1998 
2,28 2,03 

X 84 
X 62 
X 52*7 
X 41,8 
x / 3L9 
X , 292 
X 269 
x 1 24,8 
x , 22,8 
X 2187 
X I 20,7 
X 1997 
X l3,2 

3%1 + 097 
373,6 7 0,7 
39015 I os7 
411,7 
440,5 

+ 0,8 
+ 0,8 

458,a + 0,8 
/ 480,3 + 0,8 

505,4 +0,8 - 
I 1140 9 

2,32 
I 

L97 
23 L97 

X 
I 

l&7 
X 17,7 

0,42 
0,41 

27 
26,5 
26,5 
27 
27 
27 
2695 

++,oo %1,70 5 f 0,oe 0,03 
l37,o7 + GO2 
41,23 + 0,02 
'47Jg + 0,02 
,58,37 r 0,02 
67,25 io,o2 

53311 + 12 
572 + la3 

I 623,9 + ~1 
694,l 7 1,2 
7982 7 12 

( 983,7 + v+ 
1133,a +- 1,4 

TABGEAU3 



EXPERIENCES CWEPAIWLELE PIPEDIQUE - SANS FEF'LECTEUR - L- 

RESULTATS EXPERIMENTAUX 

t- 
i 

, R&flwteur \ Caracthistiques de la solution 
( 

\ ~- 
f ExpG- ' 1 

Piscine Nobile 

Parzmhtres critioxes 

I 

Fer ) Den- 'Tempk' Hc (cm) 

) x ’ x ’ 14,7 I 2,28 ' 2,00 ' 0,s 1,092 ' 27 
t x ’ x I 1386 ’ 2,33 Go7 o*35 1,093 27 

o*33 bog0 27 

It : influence due h la presence d'eau dans le rdflectcur mobile 

TABLEAUS 



EXPERIENCES cwEF’- PIPEPIQUE - REFLEXION TOTALE - CONFIGURATION DE LA FIGURE No 5 

RESULTATS EXPERIMEKCAUX 

1 R6flectmr Caracthistiques de la solution ' Paramhtres critiques / \ 
\ 
( Exp6- ' / f 

Piscine 
t 

Mobile 
t- I \ 

( riences- Ihfdrieur 
( NO ' ' lat;;al ' ' ' 
( ' iNO' t ;,ot gNoT 
( 1 u-2 x, 

' Hc ' 
U-J x/d x, 

( HC 

( 
1 t r+ man, t I 

( 1 

1350 

MC ' 
' Fer ' Den- 'TempC-' Hc (cm) ' vc (1) ' kg de Pu 1 

' sit6 'rature, I I total 1 
1 

t ’ C t t 1 ) 
1 1 8 1 t t I 1 \ 

’ 197 
t t t 

9 2,35 1998 0,46 'i,~ol 
I 

1 
1351 1 
1356 t 
1357 9 
1362 1 
1363 t 
1368 
1x9 ’ t 

’ 1 t 1 
l&7 2*32 187 0,42 

'1,099 I 
I 1 t t 9 

17,7 2*30 1997 0,41 'Log7 
' 1 t ’ ’ 16,7 23 1199 0,38 ‘1,096 t 

15,8 ’ 2831 ’ 2,ol ’ 0~8 (1,094 ’ f t t t 
14,7 2,28 2,oo a36 'Lo92 

1 
1 t t 1 t 

1386 2,33 2807 w5 ‘Log3 
t 

m  t t t 1 
13,2 2,28 2*03 w3 ‘1,090 

1 t 1 t 1 t 

t 

27 28,31 + 0,02' 476 + 1 
27 '30,16 i 0,02' 507 5 1 

26 ‘32,4O i o,c3’ 545 5 1 

26,5’35,58 5 0,02’ 599 5 1 

26,5’39,67 +0,02' 668 + 1 
1 

.- 

27 45,84 + 0,02' 772 i 1 
2y '57,25 5 0,02' 965 +l I t - 

’ 1 
9,4 + 02 

IO,2 
1 

’ 9,5 1 f .- ) 

1 t 

X 
I I 

X t 1 
x t t 

9r7 + 02 > 
1 10,o 5 0,2 1 
t ) 
10,6 +0.2 ) 

1 11,4 + 0,2 1 
1 ) 
13,lT0,2 ) t - \ 

27,5 66,34 + 0,02 1118 + 1 1 1 

TN3LEAU 5 



EXPERIENCES CUVEPARALLEE PIPEDIQUE - SOLUTIONS A DIFFERENTES ACIDITES - 

RESULTATS EXPERIMENTAUX 

1 .  

/  I 1 Rdflecteur I Cwacthistiqx s dc la solution t Pzrardtres critiques 1 \ 

'riences 
( Inf&ieur .Q) c (g/l MC I 

( No ' ' lati;al ' ' 
'i: 'Pu to-' No- ' H + 

' Fer ' Den- 'Tempb-' Hc (cm) ' vc (1) ' kg de Pu 1 
3 3 

( t 111 
( 2 cd0 ' 

1 m 
5 0 ' is 0 

‘0’ &al) 
cu >(u 

ä ?+ 
:: g + 1.5; (N) 

1 
’ k/l) 

' sit6 ' t total ) t 
00 

1 
OC 1 

tm +et 
( 

XC 
' Hc. 1 UJ x1 td Xl $da 1 t 1 1 t t 1 1 1 ) 

( f f ,+=cn) 1 t t t 1 1 1 1 t 1 
t 1 

( 
1 \ 

1 1 t 1 1 1 X 16,4 WV 2,16 0,40 '1,102 28 '39,09 + 
t 1 I 

0,02' 658 + 1 
’ 1 X 16,2 3,oo WO 0,40 ‘1,118 ’ 27,5 'ho,49 i 0,02' 681 ; 1 

1 t t ' ' 1 
X 16,2 3,47 3916 0,41 

'1,1:4 
t 

26,5 '41,61 i o,o2' '701 -+ 1 
' 

t t 
’ ’ X X 16,7 2,3o 1239 0,58 ‘1,og6 26,5 ‘37,07 5 624 5 1 t t 0,02’ t I 1 1 i,l 1 - t 

1 
10,8 + 0,3 

t 
11,2 ; 0,3 t 

1 x t 16,4 t 2,47 t 2,16 t 0,40 '1,102 t 28 ,4o,82 + 0,02, 687 + 1 - 
1 I x t 162 t 3,00 I 2,70 t 0,40 (1,118 1 27,5 ,42,24 + 0,02, 711 + 1 - 
I 1 x 1 162 ( 3,47 I 3,16 t 0,41 ,1,134 t 25,5 ,43,41 + 0,02t 731 + 1 

1 11,3 + 0,; - 
1 lL5 + 0,; 
t 11,8 T 0,3 

x ’ x ' 16,7 ' 23 ' 1,gg ' 0,38 ‘1,096 ’ 26,5 ‘38,76 + 0,02' 652 + 1,2 
t 1 1 t 1 1 t t t 
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> 

> 

) 

1 

1 

x : influence due au rhflecteur infbieur et latdral de la piscine 
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Fig.4 
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/- 
contrepcids 

/ 

LuccJflex i?paiiseuf lOm/, 

D InOx, CpaiSSaN 5 “3/m . . 

Dispositif exphrimental 
Cuve parall6lkpip&dique 1 300r1300 x 1000 "/m 

Conditions expk-imentales : Concentration de la solution plutonium > au minimum 
de masse critique 
Rbflecteur vide et verrouillk en position haute 



Fig. ‘5 
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usposltit expkrimental 
Cuve parall~l~pip6diqw 1300x1300 JO00 m/c, 

Conditions cxpkrimentaks : Concentration de la solution plutonium < au mhhm 
de masse critique 
Rbflecteur plein d’eau se d&p&ant avec le niveau 
de la solution 












