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Le CCUS (Carbon Capture, Utilization and Storage) désigne un ensemble de technologies
essentiel pour la transition vers une économie bas-carbone. Cependant, les infrastructures
utilisées pour le transport et le stockage du CO,, méme en acier inoxydable, peuvent subir une
corrosion sous l'effet de I’exposition a ce composé. Pour prévenir ces probléemes, une
compréhension approfondie des mécanismes de corrosion des aciers employés est
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essentielle. Le CO,, qui est transporté a I'état supercritique, n’est pas en principe agressif pour
les matériaux métalligues, mais la présence d’eau et d’autres contaminants peut entrainer une
corrosion. La couche passive qui protege I'acier inoxydable joue un réle crucial dans ce
processus, car ses propriétés déterminent la réactivité de I'alliage face au milieu. Un travail
doctoral a permis de mieux comprendre ce sujet complexe.

Afin d’accomplir une transition vers une économie bas-carbone, le CCUS (Capture, Utilisation et
Séquestration du Carbone) apparait comme une technologie-clé, capable notamment d’atténuer
I'impact environnemental des industries lourdes et des centrales électriques au charbon. Les
infrastructures utilisées dans les procédés qu'’il met en jeu, comme les pipelines de transport et les
réservoirs de stockage, sont souvent construites en acier inoxydable en raison de la résistance
supérieure de ces matériaux a la corrosion. Cependant, malgré la couche de passivation
superficiellel qui protége ces alliages, ceux-ci ne sont pas totalement exempts de dégradation
lorsqu'ils sont exposés a des conditions sévéres, notamment trés riches en CO,,. La corrosion
peut alors compromettre l'intégrité structurelle des installations de CCUS, entrainant des risques de
fuites et de défaillances a la fois colteuses et potentiellement dangereuses.

Aussi, afin de prévenir la corrosion et assurer la durabilité et la fiabilité des infrastructures métalliques,
une compréhension approfondie des mécanismes de corrosion des aciers inoxydables dans ces
milieux est essentielle.

1 Principalement constituée d’oxyde de chrome polycristallin.
Comment le CO, interagit avec la couche passive

Pour optimiser son transport le CO, n'est pas véhiculé en tant que gaz mais a I'état supercritique2
lequel, a I'état pur, n'est pas en soi agressif pour les matériaux métalliques. Cependant, en raison de
la présence d'eau et d'autres contaminants, il peut engendrer une corrosion de l'acier
inoxydable [1]. Pour mieux comprendre et maitriser ce phénomeéne dommageable, il est important de
savoir comment le CO,, interagit avec la couche passive qui protege le substrat d’acier. En effet, les
propriétés (morphologie et structure électronique) de cette couche passive déterminent les propriétés
chimiques surfaciques et donc la réactivité de I'alliage au milieu environnant.

2 Etat de la matiére, obtenu pour le CO, par chauffage au-dela de sa température critique (31.1 °C) et
compression au-dela de sa pression critique (74 bar), caractérisé par un comportement intermédiaire
entre I'état liquide et I'état gazeux.

La modélisation moléculaire a la rescousse

A l'aide de la modélisation moléculaire, fondée sur la théorie de la fonctionnelle de la densité3, un
travail doctoral4 a étudié les interactions entre le CO, et les orientations cristallographiques les
plus abondantes de I'oxyde Cr,O4 constituant la couche de passivation.

Les simulations réaliseées montrent en particulier que le CO, s'adsorbe favorablement aux différentes
orientations surfaciques du Cr,O5 en I'absence d'eau. Cette adsorption s’accompagne d’un transfert
de densité électronique, conduisant a la formation soit d’'un composé de type carbonate soit d’'un
carboxylate [2]. De plus, la présence d’'une molécule d’eau préadsorbée a la surface favorise
thermodynamiquement I'adsorption du CO,, (Figure 1a) [3]. Toutef0|s le transfert d’un proton de la
molécule d’eau vers le CO,, formant un anlon bicarbonate (HCO ; Figure 1b), est trés peu probable
du fait que cette réaction est cinétiguement défavorisée. Le detachement et la dissolution éventuelle



de cet anion ne se produirait donc pas selon ce mécanisme.

3 La théorie de la fonctionnelle de la densité est une méthode basée sur la physique quantique qui
permet d’étudier les structures composées de plusieurs atomes et d’en déduire leurs propriétés
physico-chimiques, comprenant leur réactivité chimique

4 Thése de A. Kumar, « Etude par modélisation moléculaire de la stabilité des couches passives des
aciers », Université Paris Sciences et Lettres, 2021.

Figure 1. (a) adsorption de CO2 sur la surface de Cr203, avec une orientation
cristallographique (0001), ou une molécule d’eau est pré-adsorbée. (b) formation d’'un
anion de bicarbonate.

Code couleur : oxygene (rouge), chrome (gris), carbone (noir), hydrogene (blanc).

Une couche de passivation qui recele encore quelques mysteres

Un complément utile a ce travail serait de prendre en compte un état plus représentatif de la couche
de passivation des aciers inoxydables, avec la présence de défauts cristallins dans I'oxyde de
chrome superficiel. Ceux-ci sont en effet susceptibles de modifier les barrieres énergétiques en
rendant plus favorable la formation de bicarbonates, puis leur détachement, avec comme
conséquence, la décomposition de la couche passive protectrice.
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