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CONTEXTE GENERAL

CYCLE DU COMBUSTIBLE

Eau du circuit primaire (300°C
150 bars, Li, B)

Corrosion des gaines™
Oxydation/hydruration
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Transport de combustibles usés

Piscine de refroidissement

Etapes du cycle de vie d’'un assemblage combustible
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CORROSION DES GAINES

FACTEUR LIMITANT LE TEMPS DE SEJOUR

Matériaux de gainage : alliages Zircaloy-4 et M5® 1

Zr+2H,0=>» 7Z+O,+ 2 H, e Zircaloy-4 : Zr-1,35n-0,2Fe-0,1Cr-O
@ Garner, Top Fuel (2007)

2140 T nlZircaloy-4, Europe

o o Zircaloy-4, U.S.A,
+ M5, Europe

O

=120 o5, USA.

2

b=
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Max. Average Oxide Thickness {m
3
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Fuel Rod Burnup (MWd/MTU)

Problématique de sureté et industrielle

— Corrosion des gaines en Zy4 : facteur limitant la durée de vie des
crayons en réacteur = limite fixée par ASN : 52 GW]J/tU
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CONTEXTE GENERAL

CYCLE DU COMBUSTIBLE

Eau du circuit primaire (300°C
150 bars, Li, B)

Corrosion des gaines :
Oxydation/hydruration

Zr + 2H,0 = Zr0, + 2H,

Centre de -

recyclage de la
Hague ORANO

Recyclage

Ceeur dun réacteur a

= double fragilisation

eau pressurisée

.

Durée de vie en réacteur
limitée a 5 ans

Assemblage de
crayons

combustibles

Séchage avant

l transEort l

Transport de combustibles usés

Piscine de refroidissement

Etapes du cycle de vie d’'un assemblage combustible
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RELACHEMENT D’PHYDROGENE EN TRANSPORT

Requéte de Identification du Quantité H dans
Autorité de ——— terme source de — oxyde formé sur
Sureté Nucléaire Phydrogene dans les alliages Zr a haut
colis de transport burn-up ?
Obijectifs : matrice métallique 2?22 oxyde
- Modéliser/simuler ’'absorption Hydruration progressive —— e _
d’hydrogene par les gaines en | Absorption
réacteur
Diffusion H >
- Modéliser/simuler la désorption de dans la matrice + précipitation 2 Désorption
I’hydrogene des gaines au cours du
transport 2
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MODELISATION ET SIMULATION

Ditfusion H Site de type 3:
. 3
= REX: couche d dans la matrice + précipitation solubilité s;, D5
\ Site de type 2
solubilité s,, D,

Site de type 1
solubilité s;, D,

matrice métallique 2
+ constante

Hydruration progressive —>

cinétique de
désorption

!
e
|

= Mod¢élisation et simulation de absorption : Cast3m (DM2S)
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MODELE D’ABSORPTION ET DE DESORPTION

DE I’HYDROGENE

Exterieur e EeEEEEEaISEEEESSESEESSEEREESSEESE
e HHEE |
| Y |

Zone 1 Zone 2 Zone 3

Matériau Zircaloy-4 : corrosion 50 j en conditions REP (eau-360°C)
= 1,5 um d’oxyde

Extérieur S T
= Y !
Zone 1:0,5um Zone 2 :1pum Zone 3 : 200 pm
(métal)
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MODELE D’ABSORPTION ET DE DESORPTION

DE I’HYDROGENE

Extérieur B T
i : '
| Y Y
Zone 1 Zone 2 Zone 3 métal

Dissociation a l’interface

E | E,
Kad Kge = Kge, 'exp(_ﬁj (m/s) i Kag = Kag, 'eXp[_ﬁj (m/s)
H,+28,, & 2H,, : :
2 1 2 i
Cip Kee [ Cu C K [ P (G : -
=l 2| e | e ) 2 l-minf =1 5 i ! Adsorption

P, { » (Cﬂa; ” po c Désorption : P

Désorption Adsorption Ci. =Ci' Equivalence « Adsorbé » & « Interstitiel »
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MODELE D’ABSORPTION ET DE DESORPTION

DE I’HYDROGENE

i — | i '
| Y Y
Zone l Zone 2 Zone 3 métal

Diffusion interstitielle dans le volume

A D

]

Terme source
de couplage
avec les pieges

Piégeage dans le volume

ke,

Hi+Sj<:>Hj+Si
K.

1 2 1 1 |
Cp. (Cu, Cy, _(c,, _ E, | B,
=&c, (C_;?J (1m'n[N—jJ1jBEj[N—j] {1—mln{c—% 1]}} Ko, =ke,, -exp(—ﬁ (1/s) i k, =k, _-exp “RT

Capture Libération Capture ' Libération

oC,, (1/s)

ot

1
NJ'
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MODELE D’ABSORPTION ET DE DESORPTION

DE I’HYDROGENE

Dissociation a I'interface

kad ’ - E e
H,+2S,, < 2H,, Désorption  |Kge = Kg, -€Xp| == = kqe = Exp(—15.4).Exp (— 35000) (m/s)
kde R .T RT
: 136000
Adsorption |k, =k, .exp(_:_adT = koq =Exp(7.82).Exp (— o > (m/s)

Diffusion interstitielle dans le volume

D,, =D S D, =D Fo
= . — al = -exp| — .
e PR TR R

100000 175000
RT RT

D. =D So,
= -exp| ——
w, = D, expl — o

22400
RT

Dy 7, = Exp(—22.1).Exp (— Dy 73 = Exp(=7.67).Exp <— Dy _z4 = Exp(—14.2).Exp (—

Chi sar = 1800 mol/m3 Chi_sat = 1800 mol/m? Chi_sar = 1800 mol/m?

Diffusion Zone 1 Diffusion Zone 2

Piégeage dans le volume Capacité volumique du piége Np1 sqr = 900 mol/m3
kej
Hi+ S o H+S Capture k;, =k, -exp[— ﬁj = k.= Exp(17.8).Exp <— 12&) (1/5)
L E, 310000
Libération ki, =k, .exp(—ﬁ = k;= Exp(40.5).Exp (— BT ) (1/s)

16 paramétres d’entrée M-TUPIN et¢ al— Club Cast3m /30 novembre 2018 | 10



RELACHEMENT D’PHYDROGENE EN TRANSPORT

Tester les performances du modele sur la base de données
expérimentales :

v' concentration d’hydrogéne dans 'oxyde de zirconium formé en
réacteur

v’ distribution d’hydrogéne dans oxyde
v’ énergies des sites d’interaction de ’hydrogéne dans "oxyde
v’ vitesse de désorption de ’hydrogéne de 'oxyde aux températures

d’'intérét (pas du meétal)
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MODELE D’ABSORPTION ET DE DESORPTION

DE I’HYDROGENE

Matériau Zircaloy-4 : corrosion 50 j en conditions REP (eau a 360°C)
= 1.5 um d’oxyde

Extérieur T I I é:::::: I :
{ I | | ' : | ]
| | Y ,
Zone 1:0,5um Zone 2:1pum Zone 3 : métal

Démarche expérimentale

1. Absorption de deutérium par exposition 1sotopique en eau lourde (4j)
=>» Profil SIMS de D dans la couche

2. Mesure vitesse de désorption en situation de décrochement ou en i1sotherme

=» Profil SIMS de D apres TTh

3. Thermodésorption compléete du deutérium en rampe de T
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EXPERIENCE VS SIMULATION

Etape 1

1. Absorption de deutérium par exposition isotopique en eau lourde (4j)
=» Profil SIMS de D dans la couche
2. Mesure vitesse de désorption en situation de décrochement ou en isotherme

=> Profil SIMS de D apres TTh

3. Thermodésorption complete de deutérium en rampe de T

sl @ PH2[Pa] 0 5107 110° 1510° 210°
S
3000 T T T T T T T T T T T T T T T T
0 110° 210° 310° 410° 510° - T T J ]
1400 T T T T 1210 N e Hi _exp (mol/m3)
2500 [ Hi_simu (mol/m3) | 1
Profils de D o~ -
- 5
1200 W l =4 110 E C ]
H danS o 2000 [ 7
z , E C
H | 4
wo - chargement 10 l'oxyde .
- H £ 1500 |- |
4 J 20 : 41— g C .
< 800 : 4 610" B =
= B o 8 r ]
2,
§ 1000 - ]
600 - 410* C
500 |- ]
400 [ - 210 G
0 ! ! L | ! ! | ! N
200 m ! ! ! . -l 0 0 5107 110° 1510 210°
0 110° 210° 310° 410° 510° prof.ondeur (m)

t[s]
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EXPERIENCE VS SIMULATION

Etape 2

1. Absorption de deutérium par exposition isotopique en eau lourde (4j)

=>» Profil SIMS de D dans la couche

2. Mesure vitesse de désorption en situation de décrochement ou en isotherme
=> Profil SIMS de D apres TTh

3. Thermodésorption complete de ’hydrogene en rampe de T

-12

810 T T T
3610° 3.810° 410° 4210° 4.410° . 7107 | -
700 T T T lz10° e Flux_H2-exp (mol/cm2/s)
6107 | i
4 110° 3
600 I
r_I—, E 5 10-12 |
. S
4 810 £ »
500 |- Vitesse de g 410 .
— , . , . >
z désorption désorption 2 ;= i
400
en decT et en »
. 210 -
ISOT
800 4 210* 110 —
200 ..l'.l I I 0 0 Lal L L L I 1
3.6 10° 3.810° 410° 4210° 4.410° 0 110* 210" 310" 410* 510° 610"

tfs]
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EXPERIENCE VS SIMULATION

Etape 2

1. Absorption de deutérium par exposition isotopique en eau lourde (49)

=> Profil SIMS de D dans la couche

2. Mesure vitesse de désorption en situation de décrochement ou en isotherme
=» Profil SIMS de D apres TTh

3. Thermodésorption complete de deutérium en rampe de T

1600 T T T
3.610° 3810° 410° 4.210° 4410° (H]_Simul
700 T T T 1.2 10 e '[H] EXp
1280 - -
600 - ~ 110°
r_[—l Profils de D o
- 810° dans £ 90
500 | , g
, 2 I'oxyde =
X —4610° N < T .
= s apres TTH = 640
- 410
320
- 210*
|
200 ‘! I I i 0 0 |
3.610° 3.810° 410° 4210° 4.410° 0 5107 110° 15107 210°
ts] profondeur (m)
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EXPERIENCE VS SIMULATION

Etape 3

1. Absorption de deutérium par exposition isotopique en eau lourde (49)
=> Profil SIMS de D dans la couche
2. Mesure vitesse de désorption en situation de décrochement ou en isotherme

=» Profil SIMS de D aprés TTh
3. Thermodésorption compléte de deutérium en rampe de T

-11
4210° 4310° 4.410° 4510° | Flux_H2 _simu (mol/cm2/s) |
1400 T T 1.210° "
510" | | —#— Flux_H2_exp (mol/cm2/s) | 7
1200 — 110°
-11
z . —_ 410
Désorption Q
1000 81 N E
complete <
T IS 310
T 80 | EEees—————
= 3 I
=3 -11
. £ 210
600 [ - 410
-11
400 |- 4 210° 110
200 L ! 0 0 I 1 1 1
4210° 4310° 4.410° 4510° 2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000
t[s] t[s]
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Probléeme : comment optimiser les parametres ?

Quel outil utiliser ?
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URANIE : PLATEFORME INCERTITUDES ET OPTIMISATION DU CEA/DEN

d ct interfacé avec des librairies ex-
T L B
ternes d’optimization : OPT++ (SANDIA) === et NLopT (MiT)  ©¢"

Développée sous RooT (CERN)

Fonctionnalités d’URANIE :

— Plans d’expériences

*  Monte-Carlo, Latin Hypercube Sampling, quasi Monte-Carlo

*  Prise en compte des covariances

x  Exploration d’OCS ("Outil de Calculs Scientifique")
— Analyses d’incertitudes et de sensibilité

x calculs de probabilité, de quantiles (méthode de Wilks)

x déterminer les facteurs les plus influents (indices de Sobol)
— Méta-modeles, modeles de substitution a des OCS lourds

* ajustement linéaire, réseaux de neurones, polynomes de chaos, krigeage
— Optimisation

* mono-critére : méthodes directes, de descente de gradients

x multi-criteres: librairie VIzIR (méta-heuristiques, algorithmes génétiques)
— Distribution des calculs

* Séquentielle, GPU

x  Parallele : multi-coeurs, HPC, clusters (Slurm, SGE, LoadLeveler)

Interface utilisateur : Scripts C++, python ou fichier Xml
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Cea OPTIMISATION DES PARAMETRES AVEC URANIE

Extérieur 3 H RN R R R R N R R

Zone 1: 180 um (métal)
Diffusion interstitielle dans le volume

e, . 35000\ ,m?
DHE=DHi0.exp(-R%T-] = Dy=10"".Exp| — (—)

RT S

Terme source
de couplage
avec les pieges

Diffusion Zone 1

Dissociation a l'interface
H2+28ad{:ad>2Had Désorption Kjes ZQ?les- p (Q‘L-_Jdﬁ (m.S'l)

. E.q \ X " "
Adsorption kad=kado~exp(—ﬁ) 2 parametres a optmiser
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OPTIMISATION DES PARAMETRES AVEC URANIE

Démarche

- Base de données expérimentales =» 5 expériences de TDS en rampe de température sur matériau
brut de fabrication (15 wt ppm H)

10°C/min | 7I°Cllmlinl o | ] | 7°C/min -2
RR1 . RR2 ' " RR3

500 600 800 900 200 300

3°C/min L ¥Cmin-2 Crirere 4 optimiser :
i 7] RR4 | 1] RRS . RESULTAT = RR1+RR2+RR3+RR4+RR5
\ K \\
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OPTIMISATION DES PARAMETRES AVEC URANIE

Démarche numérique

- Données expérimentales = 5 expériences de TDS sur matériau
- Deux méthodes ’URANIE = Echantillonnage et optimisation

Echantillonnage : 100 points

20 T T T T T T T T T T LI L
I .I ® L ) | .I |
[ ®
[ ® ° ® i
® o ® ®
@ ® ® ]
18 o ° e
®
@ ®
. . . . .'
® o g i
o ® ® ® [ ]
®
16 o ° e o
[}
®
g o ® o5
| e ®
& ® ®
3 ® @
£ ® ® b [ ]
14 ® @ -
[} @ L
® ®e ¢ ®
. s 4
® _
12 F @ o ® *
[ ] [ ] ®
i hd ® (L
® ®
[ ] ® ° ®
®
10 lo it ! [ ) L@
2.210° 2.310° 2.410° 2510° 2.610°

Ea_des(kJ/mol)

=» Domaine d’investigation :
- 1a(k®,) : [10;20]
- E. 41 [220; 260] (kJ/mol)

a_des

Optimisation « locale »

20 T T T T T T T T T
L .| ® ] T ® | @ ]
g e
) [} i
® ot ® ® cpha
18 | : o) ° o) t % L]
i o ® o Chagy o, ®°0 |
® ® ®
0% o B ey
® O 9 g
| [ ] ® ® ® [ ] h
g ® ® 8 o 0y
®
i . YPe oo o
< | ® ® 0O @ ®
= ® o o @ ®
14 - ® ® @ [ —
. o % i
® ® ® ® é
[ . o 8 >
®
12 o® ® -
[ ] ® [ ] ®
B ®
i ot g ® ®
_. . .
10 lp— | | ? L B | ® L
2210° 2310° 2.410° 2510° 2610°

E  (kJ/mol

=> optim. différentes suivant valeurs de départ
=>» pb : pas de minimum global

= temps de calcul par point ~30 min
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OPTIMISATION DES PARAMETRES AVEC URANIE

Optimisation de la constante de désorption : cartographie du critére

=» Objectif : minimum global ?

Ea_kdes:In_kdes {{In_kdes<20.)&&(Ea_kdes<260000.0)} RESULTAT:Ea_kdes {{In_kdes<20.)&&(Ea_kdes<260000.0)&&(RESULTAT<0.5)}
“ x10°
o = -
T 260 — = 05—
ml — 51 -
w — L
255 i
= . woL
= b ~
250 o 0.45|—
= . -
245 -
240 — . =
- 04—
235 : i
230 — -
= 0.35—
225 B
220 B . '
C | | | | | 1 | O 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1 1 1 1 1 | 1 X1 OJ
10 12 14 16 18 20 305 230 235 240 245 250 255 260
In_kdes 2 Ea_kdes
2018-11-28 14:59:56 2018-11-28 15:14:30

=>» vallée de minima
=>» décroissance du critére =» minimum sur le bord du domaine d’investigation
=» pas de minimum global sur le domaine investigué

=>» extension du domaine =2 de 260 a 300 kJ/mol
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OPTIMISATION DES PARAMETRES AVEC URANIE

Optimisation de la constante de désorption : cartographie du critére
ectif : minimum global :
-=> Objectif ini global ?

Ea_kdes:ln_kdes {(In_kdesq24}&&(Ea_kdescBDODOOD}} RESULTAT:Ea_kdes {(In_kdes<24)&&(Ea_kdes<300000.0)&&(RESULTAT=<0.5)}

w >i10J '.E -
< 300 Hos—
= E . 35 L
o ~ T 7] B
w i L ST w
200 — Vo c C
= ) o 0.45—
280 — : - C
= AL - N
270 = R B
- . .":i'l:-.f. " 0.4 —
- e BT, -
260 — A L
= o - -
- .oFeT o B
= . LA 1- 0.35—
F =, L - —
240 — . taay -
2301 N T 03— .
220:_ _IlIIII|IIII|IIII|IIII|IIII|IIII|IIII|IIX103
L | , = | | Ll 230 240 250 260 270 280 290 300
10 12 14 16 18 20 22 24 Ea_kdes

2018-11-28 15:26:30

In_kdes
2018-11-28 15:02:14 -

=>» vallée de minima
=>» décroissance du critére =» minimum sur le bord du domaine d’investigation
=» pas de minimum global sur le domaine investigué

=>» extension du domaine =2 de 300 a 320 kJ/mol
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OPTIMISATION DES PARAMETRES AVEC URANIE

Optimisation de la constante de désorption : cartographie du critere

=» Objectif : minimum global ?
Ea_kdes:In_kdes

340 210
% |
o Extension de la .t
L s , . -
3201 régression T .b .
L - " RRyeqq < 0.35
300 FETI ey \
- . . L. -|-'_J .
- . " -I‘ ". - n +
! " ' ] :. :.' "t "
280 H- e It "
N o iy
- . _‘?\'. ""
260 H- . "' "%
- ; '-“
—| " _.-'- = e - " - E ——y=-15.888 +0.00013347x R=0.99816
saolb .. s ﬁ"' ot |
! . II ‘ o 1:,4105 2510° 2610° 2710° 2810° 2910° 310°
: . "' ] " " . mg " . Ea_kdes (Jimol)
220 H- . : R
B Régression linéaire de
I [l 1 1 | 1 1 1 I 1 1 1 | 1 1 1 I 1 1 1 | 1 1 [l I 1 1 1 | 1 1 1 | 1 1 1 | 1 o
10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 ln(k des) VS Ea_ des

In kdes
2018-11-28 14:49:25 -
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OPTIMISATION DES PARAMETRES AVEC URANIE

Optimisation de la constante de désorption : cartographie du critere

=» Objectif : minimum global ?

@ Ea_kdes:In_kdes RESULTAT:Ea_kdes {(In_kdes<30.)4&(Ea_kdes=340000.0)&&RESULTAT<0.5)}
¢ 340 x
B =
5 r = sk
B 05—
w320 — T > ~
L .z i
- . ~ i -
I Wt o =
300 .. el -
- T I 045
— - ‘. - . [
— . - nto. "
Ll '||I - —
280 . sy L
- S - I -
L " A R
L . ) '&'._-.'b_\:'. P . 0.4H—
260— . . E_"'y-‘? . . L
C R B
Coe P -
I Y . I
240 - - R T 0.35 —
— -':l' - '- _' —
200 ’ L -
C | 11 1 | 11 1 | 1 1 1 | 1 11 | 1 1 1 | 1 1 1 | 1 11 | 1 1 1 | 1 1 1 | 1 _ '
10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 03— oyt
In_kdes - - .
2018-11-28 14:49:25 - [ " P
1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 | 1 ‘ 1 | 1 1 1 I 1 1 X'I DJ
220 240 260 280 300 320
Ea_kdes

2018-11-28 15:42:01

=» minimum global situé a:
» Ea_des = 290 kJ /mol
» Détermination de k°,_, par la régression linéaire : k°; = 1.77x101 m. s

M. TUPIN et al— Club Cast3m /30 novembre 2018 | 25



BILAN ET PERSPECTIVES

CASTEM

- Développement d’un module de diffusion dans CASTEM permettant
de faire du transport multi-constituant

- Intégration des équations de diffusion du type MacNabb et Foster
avec prise en compte du piégeage

- Prise en compte de réactions d’interface

LIMITES ET PERSPECTIVES

- discontinuité de concentration (a saturation C ) : probleme de
convergence

- Systeme statique en terme de structure de couches
=» situation de corrosion : croissance de la couche d’oxyde et absorption

d’hydrogene
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BILAN ET PERSPECTIVES

URANIE

- Outil performant pour optimisation

- Optimisation possible pour des systemes comprenant plus d’une dizaine de
parametres

- Nombreuses possibilités et modules = réseau de neurones

LIMITES ET DIFFICULTES

- Uranie ne reproduit pas 1'arborescence de I'étude

=» Passer par un script (.bat, .bash, ...)
- Probléme quand CASTEM s’arréte au cours de la séquence des 5 essais (timeout)
- Couplage Uranie/Castem opérationnel méme sous Windows
- A terme : utiliser les réseaux de neurones a la place de CASTEM pour ['étape
d'optimisation
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HRCI DE VOTRE ATTENTION




: FOCUS SUR LES RESEAUX DE NEURONES (BACK UP)

Fyperbolic Tangent (x- 2|

BN B B e S Entrées Neurones de sortie

Multi-Dimensionnelle en entrée X € IR™ et en sortic Y € R™Y
Régression (Y; € IR) et Classification (Y; € {0,1})

Identification des inconnus du réseau (poids synaptiques wg‘fj e IR™) :
probleme d’optimisation ( algo. de retropropagation du gradient)

e Cobweb graph
. "
- 5

Logoa 1en0e Lonso
1 T

i
L}

\
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MODELE D’ABSORPTION ET DE DESORPTION

DE I’HYDROGENE

Extérieur B
e BaEas l |
! | Y
Zone 1 Zone 2 Zone 3
Dissociation a I’'interface |
E ! E.
Kag Kge = Kee, -exp(—ij (m/s) i Kaa = Kag, 'eXp[_ﬁj (m/s)
H, +28,4 > 2H, RT |
2 1 2 i
Ci ke [ o Chr Kaa [ P €y : :
= E) " L e B2 ] _min| —2-;1 A ' ! Adsorption
Py, { » (Cﬂa; ” po c Désorption : p
Désorption Adsorption Ci. =Ci' Equivalence « Adsorbé » & « Interstitiel »
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MODELE D’ABSORPTION ET DE DESORPTION

DE I’HYDROGENE

i e maEEEEEEEEaEEssEuEEEEEE - i ‘”l ‘
| Y Y
Zone l Zone 2 Zone 3

Diffusion interstitielle dans le volume

A D

]

Terme source
de couplage
avec les pieges

Piégeage dans le volume

ke,

Hi+Sj<:>Hj+Si
K.

1 2 1 1 |
Cp. (Cu, Cy, _(c,, _ E, | B,
=&c, (C_;?J (1m'n[N—jJ1jBEj[N—j] {1—mln{c—% 1]}} Ko, =ke,, -exp(—ﬁ (1/s) i k, =k, _-exp “RT

Capture Libération Capture ' Libération

oC,, (1/s)

ot

1
NJ'
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MODELE D’ABSORPTION ET DE DESORPTION

DE I’HYDROGENE

Dissociation a I'interface

Kag , . Ege
H, +2S,, ﬁ:zHad Désorption |Kg = Ke, ~eXp(— Rf’TJ = kge = Exp(—12.5).Exp (— 3‘10: 0) (m/s)
: 105000
Adsorption |k, =k, -exp(—:—""?l_ = kg =Exp(12.82).Exp <— — > (m/s)
Diffusion interstitielle dans le volume
Eo. | Eo, | Eo, g E,
DHi = DHio -exp{— RDTI'j i DHi = DHio .exp(— R-T] i DHi = DHio -exp(— R-TJ i DHi = DHiU .exp(— RT
i 33000 172000\ | 40000
DH_Zl = EXp(—277)EXp (—$> i DH_ZZ = EXp(—277)EXp (— T) i DH_Z3 = EXp(—767)EXp (— RT > i DH_Z4 = EXp(_16)EXp (—T>
Chi sat = 2700 mol/m3 | Chi sat = 2700 mol/m? Chi sat = 2700 mol/m3 i CHi_sqt = 2700 mol/m?
Diffusion Zone 1 Diffusion Zone 2 Diffusion Zone 3
Piegeage dans le volume Capacité volumique du piége Np1 sqr = 200 mol/m3
ke;
H +S oH +5, E, 30400
L Capture ke, =k, -exp[—ﬁj = k,= Exp(—2.83).Exp <_T> (1/s)
Libération _ E, _ 312000
k|j = k|j0 .exp(—ﬁ = k;= Exp(40.5).Exp <— RT (1/s)
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RELACHEMENT D’PHYDROGENE EN TRANSPORT

DE LA RECHERCHE A LINDUSTRIE

Démarche expérimentale

Etude de la désorption d’hydrogene des couches d’oxyde épaisses
(~30-35 pm : Zircaloy-4 corrodé 1200 j en conditions REP)

- mesure de la quantité moy. d’hydrogene dans les couches épaisses par ERDA :
~2 % at. d’H dans ’oxyde (~ 2700 mol/m°)

- mesure des vitesses de désorption en conditions isothermes, 250, 360 et 440 °C

35 um
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EXPERIENCE VS SIMULATION

Démarche expérimentale

- Mesure de la quantité d’H dans les couches

=>» Profil d’absorption d’H apres chargement
- Vitesse de désorption en conditions isothermes
- Profil d’H dans la couche apres désorption

3500 [ T T T T I T T T T I T T T T I T T T T I T T T T I T T T T I T T T T ]
T(K) t[s] B PH2) | @ Hi (molim3) | B [Hi] (molim3) |7
0 210° 410° 6 10° 810° 3000 | .
650 ————————————————— 1210 :-..‘..‘._ - -
600 £ 2500 - .-"."'"oooo ] .
] L L] hAdl T WA o
| I : ]
. g 2000 ]
so f  Etape de £
— & i 1
¢ 4w chargement S 1500 |- ;
a0 k L ]
1000 | 4
350 E ]
. 500 |- .
300 | 7 C ]
250 i 1 1 1 1 5 1 1 1 1 5 1 1 1 1 LJ—L‘A; 05 0 I B B T T BT ST B T AR R A S -0 y
0 210 410 610 810 0 510° 110° 1510° 210° 2510° 310° 3510°
t[s] X (m)
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EXPERIENCE VS SIMULATION

Démarche expérimentale

- Mesure de la quantité d’H dans les couches

=>» Profil d’absorption d’H aprés chargement
- Vitesse de désorption en conditions isothermes
- Profil d’H dans la couche apres désorption

. Flux_H2_simu (molicm2s) + FuH2_exp (molicm2s)
t-t0 (s)
6.25 10° 6.375 10° 6.510° 6.625 10° . 4000 8000 1.210* 1.610* 210" 2410" 2.810°
650 N T | - T | T T T | T T T | T T 12 10 r T T | T T T | T T T | T T T | T T T | T T T | T T T | T ] 9
1 1410° H 4 1410
600 [ * i .
C % - 110 9 [ -
F 1210° [ J 12107
550 |- désorption o : .
. £ 110° [+ J110° ¥
so0 [ isoT _» S = ] T
o '..‘ ] £ . | @ ] 0 lm
S 4L 6h a 360°C 1610t 2 =~ 810 J810™ g
~ o LY _ N e - —
: - 2 107 [ Je10™ 2
400 K i . b ; ] S
L - 410 ><| B B g
r g -10 [ ] -10
- ™ 210 o H 1
300 j 210 4210
250 L. | ! ! ! | ! ! ! | ! .- 0 0

4 4 4 4' 4
4000 8000 1.210" 1.610° 210° 2.410* 2810
6.2510° 6.375 10° 6.510° 6.625 10°

t[s] t-t0 (s)
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EXPERIENCE VS SIMULATION

Démarche expérimentale

- Mesure de la quantité d’H dans les couches

=» Profil d’absorption d’H apres chargement
- Vitesse de désorption en conditions isothermes
- Profil d’H dans la couche apres désorption

3000 T T T I T T T I T T T I
L LY} @
5 5 5 5 ey
6.2510 6.375 10 6.510 6.625 10 s 2500 LY T oa |.
650 — —— T — — 1.210 - 1
SR S S x ] I L)
600 [ % 110 : "
s . : ] 2000 n .
550 [ Profil 1 r - ]
r H J = ||
Y . 4 - - i
500 | apres ﬂ-w ]
— F A i ] ) g i . ]
e b désorption Towt 2 = . ]
= o . s E D - ’ i
- ISOT 1 1000  ® .
400 - . L -
C 4 410 ’ E
350 F ., ]
2 S 500 | -
E 4 210 -
300 £ 1 L
C T L 1 1 1 | 1 1 1 | 1 1 1 | 1 1 N
250 1 1 1 1 L L 1 L L L 1 L 1o 0 5 5 5 EHEH 5
s . . . 0 8.75 10 1.75 10 2.625 10 3510
6.25 10 6.375 10 6.510 6.625 10 X (m)
m

t[s]
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