Damien Féron 
  
  
  
  
  
  
  
  
RADIOLYSE & CORROSION DANS LES RÉACTEURS

Introduction / rappels -Corrosion -Electrochimie & radiolyse

Réacteurs à eau bouillante -Corrosion sous contrainte -Modélisation

Réacteurs à eau pressurisée -Corrosion sous contrainte assistée par l'irradiation -

Email: damien.feron@cea.fr

•

  Influence de l'irradiation sur le potentiel de corrosion libre Evolution du potentiel de corrosion libre d'un acier inoxydable type 316L en fonction de la dose intégrée (temps) et du débit de dose (irradiation aux protons) Evolution liée aux évolutions de concentration des espèces réductrices et oxydantes côté « turbine » (teneur en oxygène recommandée dans le condenseur : 15 à 20 ppb) -Corrosion Sous Contrainte côté « coeur » (injection d'hydrogène) MODÉLISATION DE LA RADIOLYSE & DE LA CORROSION SOUS CONTRAINTE DANS LES RÉACTEURS BOUILLANTS EXEMPLE DE CALCULS (D'APRÈS D.D. MACDONALD) Évolution des produits de la radiolyse en fonction de la position dans le coeur E cor et vitesse de propagation pour ces différentes positions Dans ces calculs de potentiels de corrosion, importance de la réactivité des surfaces vis-à-vis de l'hydrogène  NWC = normal water chemistry  HWC = hydrogen water chemistry  NMCA = Noble metal chemical addition (NobleChem® or NC) Radiolyse & CSC dans les réacteurs bouillants P. Andresen & al., 2005 HWC NMCA La NMCA permet de limiter la teneur en hydrogène et d'atteindre des potentiels de corrosion inférieurs au potentiel de protection dans le coeur des REB uniquement en REB Irradiation nécessaire / présence d'acier ou d'un alliage base nickel en contact ou à proximité ( from Youg-Jim KIM & Ayljn Cukuc, 2014) galvanique sous irradiation UV  UV « On »: courant positif signifie une augmentation de la corrosion du Zr 2  UV nécessaire (besoin d'irradiation) / mais pas le contact électrique « SHADOW CORROSION » DU ZIRCONIUM ( from Youg-Jim KIM & Ayljn Cukuc, 2014) NiO : p-type film /cathodic photocurrent  Corrosion galvanique du Zr NiO : p-type film /cathodic photocurrent Photoemission des électrons par formation de l'électron aqueux Transfer des électrons via les radicaux en milieu aqueux «Corrosion galvanique induite par les radicaux » Radical Induced Corrosion (RIC) « SHADOW CORROSION » DU ZIRCONIUM ( from Youg-Jim KIM & Ayljn Cukuc, 2014) Maitrise de la CSC • Ecor < -0.23 mV/ECS • Chimie (addition hydrogène & réactifs) • Modélisation  Tenue de la gaine • Limiter les oxydants • Revêtement n-type (ex. TiO2) Circuit fermé en alliage passivable (acier inoxydable & base nickel) Ajout de 25 à 50 mL TPN (20-50) d'hydrogène par kg d'eau pour se maintenir en conditions réductrices Enjeux Corrosion sous contrainte (base nickel) assistée par l'irradiation (IASCC) Corrosion généralisée (gaine & transfert d'activité) Déséquilibre de flux neutronique (« Axial Offset Anomaly ») Amorçage et propagation de la CSC augmentent avec le potential Hautes temperatures et pressions Increase of E cor under irradiation reported for BWRs (low hydrogen) PWRs (high hydrogen) ? Cassagne et col. [14] -Tube/eau AVT 360°C Cassagne et col. [14] -Tube/eau primaire 360°C Vaillant et col. [15] -WOL/eau primaire 360°C Soustelle et col. [16] -CT/eau primaire 360°C Rios [9] -TL/eau primaire 360°C Abadie [6] -TL/eau primaire 360°C Boucle en réacteur -eau liquide / conditions d'irradiation « type REB » (eau pure, sans conditionnement) -260/310°C >>> De l'ordre du cc d'H 2 par Kg est suffisant o C, typical PWR dose rate, 1200ppm B De l'ordre de 1 cm 3 /kg est largement suffisant pour limiter l'eau oxygénée produite par radiolyse … (d'après J. Henshaw &Co, 2005) Teneur en oxydants importante dans le coeur (et le bypass)  Donc potentiels de corrosion plus élevés qu'attendus  Même avec 70 cc/Kg, présence d'oxydants dues à la radiolyse … HYDROGÈNE NÉCESSAIRE POUR CONTRER LA RADIOLYSE DANS LE COEUR DU REP I-Husuan Lo & al.de corrosion sous irradiation, même en presence de quantités nominales d'hydrogène en conditions primaires REP Renate Kilian and al., Results from systematic compilation of barrel bolt findings in S/KWU type PWRs in the context of computational analysis, Fontevraud 8Importance de regarder l'évolution du potential de corrosion sous irradiation & en conditions "nominales" Conditions of e-beam Energy 0.6 MeV at 316L/PWR water Penetration 500 µm Flux: varying or fixed Duration: hours -days Conditions of H+ beam Energy 6 MeV at 316L / PWR water Penetration 480µm Flux: varying or fixed; mostly 30 nA Duration: 20 -60 min Irradiation aux protons: radiolyse, défauts dans l'alliage & l'oxyde Irradiation aux électrons : radiolyse Electrode de reference en platine & mesure de the potential of a 316L / PWR water interface under irradiation at high temperature (HT) and high pressure (HP) and to monitor the hydrogen the free corrosion potential of a 316L / PWR water interface under irradiation at high temperature (HT) and high pressure (HP). oxide with heterogeneous thickness No main difference between the thickness of the oxide layers witt or without irradiation (electrons) Mi Wang & al., Corrosion of 316L stainless steel under radiation and exposed to representative PWR chemistry, paper O-1030, EUROCORR2012, Estoril, Portugal, irradiated -Outer layer Corundum structure, α-Fe2O3 Hematite, Fe(III) oxide  oxidative environment Electron irradiated -Inner layer Spinel oxide with polycrystalline structure Strong texture Epitaxial growth of the oxide Mi Wang & al., Corrosion of 316L stainless steel under radiation and exposed to representative PWR chemistry, paper O-1030, EUROCORR2012, Estoril, phénomènes de radiolyse : constantes cinétiques et rendements radiolytiques avec effet des solutés & des espèces à courte durée de vie La modélisation des phénomènes de radiolyse est un enjeu majeur pour les réacteurs bouillants, lié aux phénomènes de corrosion sous contrainte •Pour les réacteurs à eau pressurisée, l'optimisation de la teneur en hydrogène est nécessaire •Domaines d'investigation en relation avec la corrosion : obtenir des données fiables Direction de l'Energie Nucléaire Département de physico-Chimie Service de la corrosion et du comportement des matériaux dans leur environnement Commissariat à l'énergie atomique et aux énergies alternatives Centre de Saclay | 91191 Gif-sur-Yvette Cedex Etablissement public à caractère industriel et commercial | RCS Paris B