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PREAMBULE : CONTEXTE ET POSITIONNEMENT DES RECHERCHES

1-L A PROBLEMATIQUE DE LA QUALITE DE L _'AIR DANS LES BATIMENTS

L’évolution de la pollution atmosphérique fait depurés longtemps l'objet d’'une attention
particuliere de la part des pouvoirs publics quita&ers la promotion d’études scientifique, le
développement de modéles de prédiction (modele’Aréuar exemple pour la prédiction en
temps réel des concentrations en ozone sur |éciegreuropéen) et la création des Associations
Agréées de Surveillance de la Qualité de I'Air (A& se sont aujourd’hui dotés de moyens
pour caractériser et appréhender correctementrtddemes. Paralléelement a cela, la qualité de
I'air intérieur a longtemps été considérée comme ecomposante marginale des problématiques
environnementales, en méme temps qu’une préoconpaineure dans le domaine du batiment
ou le premier choc pétrolier a des la fin des asmdetrés largement orienté les débats vers les
problemes d’économies d’énergie. Pour les autonékliques sanitaires comme pour les
concepteurs de batiments, la question de la quditd'air intérieur s’est ainsi longtemps
résumeée a la spécification de taux de renouvellehair ou la mise en ceuvre de solutions de
ventilation qui permettent a la fois de limiterdtmidité ambiante et de maitriser les émissions de
bio-effluents a I'origine de génes olfactives.

Ce concept de la qualité de I'air intérieur estéfais largement remis en cause aujourd’hui, ceci
pour deux raisons principales. La premiére tient@anustat corroboré par la récente publication
des premiers résultats de I'Observatoire de la i€@ude I'Air Intérieur que les sources de
pollution internes aux batiments sont a la fois hoeases et variées, et que I'on y trouve par
conséquent une multitude d’especes dont la préspréte a questionnement; prés de 800
substances physico-chimiques et agents biologigaesainsi répertoriés comme des polluants
des ambiances intérieures, les composés organiguasls (COV) et semi-volatils (COSV)
pouvant a eux seuls représenter jusqu’a 200 owe8p8ces différentes. La seconde est que face
aux épisodes de pollution atmosphérique a I'ozang,oxydes d’azote ou aux oxydes de soufre
dont se font de plus en plus frequemment écho &fias, la notion méme de ventilation, basée
sur le principe de dilution de l'air intérieur vicpar de I'air extérieur dénué de polluants (air
neuf), est fortement remise en cause : en zonesnertet périurbaine, la ventilation peut elle
méme constituer un vecteur de pollution des amemnatérieures, ce qui ne fait qu'ajouter au
désarroi des acteurs de la construction au moméntarou se profile en France une réforme de
la réglementation sur la ventilation des batiments.

Quoi gu'il en soit, et quoi qu’il advienne de cetédorme, chacun est conscient que les enjeux
relatifs a la qualité de l'air intérieur sont impamts. Ceux-ci sont de trois ordres : enjeux
sanitaires d’abord, liées a la contribution des mmnements intérieurs a I'exposition des
populations dans les pays industrialisés (on oerila de maniere un peu égocentrigue les pays
en voie de développement pour lesquels la quaditéad intérieur est pourtant reconnue comme
un facteur de surmortalité majeur). Comme celatest frequemment mis en avant par la
communauté scientifique ceuvrant dans ce domaiaegiquétes sur les budgets espace-temps
des populations indiquent en effet que les citagiassent pres de 90% de leurs temps a
lintérieur d’espaces clos (Figure 1). De fait, Ieiveau de pollution dans ces
microenvironnements détermine majoritairement l@sipjon globale des individus a la plupart
des polluants de I'air (Figure 2).



Extérieur
| Tra6nozports 8%
Autre lieu
intérieur __
11%

Bar/restaurant
2%

Habitation
5% 68%

Figure 1 : Budget espace-temps de la populationrenaié@e, d’apres Kleipeis et al (2001)-
échantillon de 9386 personnes de tous ages répastie48 états américains
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Figure 2 : Distribution de I'exposition moyenne aeigues polluants de I'air, d’aprés Crump et
al (1999)

Les enjeux liés a la qualité de Il'air intérieur s@galement d’ordre économique. Il s’'agit en
réalité ici de faire état d’'un concept a connotati@s libérale introduit a la fin des années 1990
pour justifier le fait que si une mauvaise qualdé I'air intérieur ne s’'apprécie pas
nécessairement visuellement, elle se paye mong@npe et trébuchante par les entrepreneurs
et la société publique. Pour le comprendre, uragertombre d’études macro-économiques se
sont attachées a démontrer que pour un entreprdeetmidt du travail est beaucoup moins lié
aux infrastructures qu’a la masse salariale. Eserss, si par le fait d'une mauvaise qualité de
I'air, ou plus généralement de mauvaises condittbasbiance, les salariés sont absents ou peu
productifs, les dépenses et les pertes financgeasent tres rapidement atteindre des sommes
astronomiques.

Enfin, la maitrise de la qualité de I'air intérieaamstitue un enjeu environnemental majeur. Dans
le cadre des mesures prises pour lutter contr@dbauffement climatique, les exigences en
matiere d'isolation des batiments et de performades systemes énergétiques ont été
considérablement renforcées au cours de ces desna@mées. Pour des raisons de salubrité
évidentes, et méme si des efforts sont demandtesraes de maitrise des débits de ventilation et
de controle de I'étanchéité des enveloppes, leem@ntations en matiere de ventilation des
locaux ont en revanche trés peu évolué. De cednitiabsence de systeme de récupération de
chaleur, les déperditions par renouvellement dd@uvent aujourd’hui en France représenter
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prés de 50% des déperditions totales des batinmentls (conformes a la RT 2005). Dans la
logique de poursuite de la réduction des consonom&tEnergétiques des batiments (le Grenelle
de I'environnement a fixé pour objectif leur diasipar 4 a I'’horizon 2050), il apparait donc
assez clairement que des solutions doivent degsemrr étre trouvées pour réduire les charges
climatiques liées au renouvellement d’air. Deuxegopeuvent étre explorées : la premiere
consiste a généraliser I'utilisation de systemesédapération de chaleur sur les installations de
ventilation / conditionnement d’air. La secondeyspbélicate a mettre en ceuvre tant au plan
technique que social, consisterait a réduire les< tde renouvellement d’air actuellement
réglementaires en les compensant par la mise e@e pla systemes d’épuration de l'air. Bien
gu’il s’agisse la d’une option intéressante, nais@e que parce qu’elle permettrait de pallier les
problemes d'air extérieur pollué évoqués ci-dessrgiore faut-il avoir des garanties sur
I'efficacité des systémes d’épuration disponiblesste question sur laguelle nous reviendrons
largement dans la suite de ce document.

2- POSITIONNEMENT ET JUSTIFICATION DES RECHERCHES

Les recherches que j’ai menées a titre personnaél wavers I'encadrement de theses au cours
des dix derniéres années se sont situées au capracupations et des problématiques qui
viennent d’étre énoncées. Si I'on devait dégager cdatexte décrit ci-dessus quelques
caractéristiques fondatrices de mon activité danddmaine de la qualité de l'air intérieur, la
premiere serait sans doute la pluridisciplinarite gequiert I'étude de cette thématique, et le
point focal que constitue de ce fait la connaissae la problématique globale des batiments.
De par ma formation initiale, mes activitées d’egsement, mais aussi et surtout mon
appartenance a un laboratoire ou la qualité de Bsti nécessairement intégrée dans une
démarche d’évolution vers une meilleure qualitébgle des batiments, les différentes études et
projets nationaux ou internationaux auxquels jaiigipé m’ont souvent positionné a l'interface
entre les acteurs de la santé et du batimentciestsdiques et les praticiens, ou les chimistes et
les climaticiens.

La seconde caractéristiqgue qui a présidé a I'cateart de mes activités de recherche dans le
domaine de la qualité de I'air intérieur est quiecderniere constitue en définitive une science
jeune ou la pression des pouvoirs publics, la passociale, ou tout simplement les marchés

economiques potentiellement juteux conduisent suuaeproposer des solutions rapidement

applicables sans pour autant que tous les tenanés eboutissants des problémes ne soient
maitrisés. Par ce que je pense étre ma fonctionseignant-chercheur au service d’une

institution publique, et sans pour autant reniemportance que revét le transfert des

connaissances dans le domaine des sciences pmérilieur, je me suis délibérément engagé sur
une voie plus fondamentale visant davantage aulagyement des connaissances qu’'a leurs
applications pratigues immédiates. Comme j'ai esshgyle faire transparaitre dans ce document,
la réflexion commune a lI'ensemble des sujets gae gbordés a été de considérer que la
compréhension des phénomenes, puis leur carati@migar des principes et des lois physiques,
permet de réduire les problemes, et par suitesigdéer de maniére rationnelle.

Concretement, mes activités de recherche se satrites dans le cadre général du
développement d’outils de prédiction et d’évaluatide la qualité de l'air dans les espaces
confinés. Pour des raisons bien compréhensiblesodgétences mais aussi de politique de
laboratoire, elles ont prioritairement été cibléms les problemes de pollution chimique
(gazeuse) plutdt que de pollution particulaire darabiologique. A travers différents projets ou
partenariats, nous avons ainsi été amenés a comsiding facteurs qui déterminent les
concentrations en polluants dans une ambiancedealtlits’agit (Figure 3) :
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- des émissions par les sources internes liees agkuslu batiment (émissions par les
occupants et leurs activités),

- des transports par les flux d’air a travers I'eopgle et au sein méme du béatiment,

- de [lélimination ou de la production de certainespexes par les unités de
filtration/épuration opérant dans les pieces onigeau du systéme de ventilation,

- des phénomeénes de réactivité chimiqgue homogénbase @érienne,

- et des phénomeénes de réactivité hétérogene, ctlist-aci des interactions gaz/solide
qui s'instaurent entre I'ambiance et les matériemmxstitutifs des parois ou du mobilier.

Transport
par les flux d’air

Réactivité
homogéne
ysteme
de puration
E E\

Emissions
o EHES
Emission

en COV A 4
Effet de =

puits

Figure 3 : Composantes du transport des polluaaizegx dans les environnements intérieurs

Ces cinq composantes n'ont cependant pas été asod#tla méme maniére. En partant du
principe que l'identification et la caractérisatidas sources anthropiques (mesure systématique
des taux d'émission en polluants) incombent daggntaux centres techniques compétents
gu’'aux organismes de recherche, aucune démarchété’antreprise dans cette direction : des
données existantes ont été utilisées pour réaleersimulations. De la méme maniére, la
modélisation des transports par les flux d’air nespnte pas de difficulté particuliere & partir du
moment ou le probléeme aéraulique associé est réBoliconséquence, ces phénoménes n’'ont
pas non plus fait 'objet de développements spfods : ils ont été traités comme une
composante transversale de toutes les étudesydawnde discrétisation aéraulique du batiment
définissant la finesse des modeles de prédictisrcdacentrations en polluants (modéles nodaux
Ou zonaux).

Finalement, nos efforts de recherche ont donc &sfiement été ciblés sur la modélisation des
phénomenes de réactivité dans les espaces clascardctérisation des systémes d’épuration.
D’un point de vue stratégique, ce choix n'a bien gés été opéré de maniére anodine. Il a
résulté de la conjonction de quatre facteurs :
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» le constat que les phénomeénes de réactivité horeoggmme hétérogene peuvent avoir
des effets significatifs sur la qualité de lairtédrieur mais demeurent largement
méconnus dans le contexte des environnementseutéret mal représentés dans les
outils de simulation existants ;

» le pressentiment que dans le contexte énergétigeavironnemental actuel, le recours
guasi systématiqgue a des procédés d'épuration itenstans doute une évolution
inéluctable de la ventilation telle qu’elle estusttement pratiquée ;

* la conviction que le probleme de la caractérisatioomodélisation des systemes
d’épuration et de leurs effets sur la qualité derlpeut étre abordé avec les mémes
méthodes que celles utilisées pour traiter des gghénes de réactivité : en effet, ces
systemes ne consistent en définitive qu'a magnifeer phénomenes de réactivité
homogene ou hétérogene qui se produisent « naonelit » dans I'ambiance par le
choix de matériaux idoines ou la génération artfie d’éléments précurseurs des
réactions;

e mais aussi et surtout l'impression que par notréuca des transferts dans les
environnements confinés nous avions véritablemard approche méthodologique
nouvelle & apporter a la communauté scientifiqupmntairement composée de chimistes
qui ceuvre dans ce domaine.

3- ORGANISATION DU DOCUMENT

En relation avec I'équilibre des études dédiéesaun des aspects qui viennent d'étre évoqués,
mais également par volonté de mettre en avantdmeiement dans la démarche des recherches,
leur positionnement dans le contexte internatiofiatjginalité des méthodes utilisées et le
champ de perspectives gu’elles ouvrent plutot qgerdsultats spécifiques, cette synthése est en
premier lieu axée sur la présentation de notreribution a I'étude des phénomenes de réactivité
au sein des ambiances intérieures (chapitre 1)tr@&atudes distinctes traitant de la modélisation
des interactions polluants / matériaux mais utitisan méme socle de modélisation et les mémes
données expérimentales sont ainsi présentées @anmemier chapitre ; elles concernent
respectivement la caractérisation des phénomeresalption/désorption induits par les parois,
la modélisation des émissions en composés organiqudatils par les matériaux et la
représentation de l'influence de I'humidité sur adsux phénoménes. Le probleme de la
modélisation de la cinétique chimique en phaseeagéd est pour sa part abordé a travers la
description d’'une étude a finalité trés spécifiglee modélisation du transport des polluants dans
les sous-marins nucléaires lanceurs d’engins deatleugéenération (SNLE-NG) — mais dont les
principes et les résultats peuvent étre étendastaype de batiments.

La deuxieme partie du document traite pour sa ¢t problématique de I'épuration de l'air
intérieur a travers deux études. La premiére, guitsie dans la lignée directe des travaux sur la
modélisation des interactions polluants/matériaux latiment, concerne ['évaluation du
potentiel des filtres par adsorption pour la rémuctle I'exposition des occupants. La seconde,
en lien direct avec un probleme a la fois concted’actualité, vise a définir un protocole de
gualification normalisé des épurateurs d’air domess.

Pour terminer, le troisieme chapitre reprend gquedgéléments d’'une étude conduite il y a
guelques années sur un sujet devenu hautemenblgedspuis, a savoir la qualité de l'air dans
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les écoles et autres batiments accueillant desyenf€e vaste probleme a dans notre cas été
abordé sous I'angle de la caractérisation des ageplentre transferts a travers I'enveloppe des
batiments et phénomenes de réactivité dans le xientde la relation entre pollution
atmosphérique et pollution a l'intérieur des sallesclasse. Bien que les objectifs affichés de
I’étude nous aient une nouvelle fois incité a recoila modélisation pour définir des outils de
prédiction génériques (c’'est-a-dire applicable®askemble du parc de batiments scolaires), les
caractéristiques du probléme posé (simplicité deampetres d’entrée du modele, précision des
prédictions de concentration en adéquation aveétietes d’exposition globale, ...) nous ont ici
ameneé a privilégier une approche globale des phénesconstituée successivement de phases
de mesures in situ, de traitement statistique grelisiodélisation stochastique.
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CHAPITRE | : MODELISATION DES PHENOMENES DE REACTIVITE AU
SEIN DES AMBIANCES HABITEES

1-INTRODUCTION

Dans le batiment, les interactions gaz / matéripedvent se manifester sous différentes
formes suivant les propriétés physico-chimiquesabesposes et la nature des matériaux mis
en jeu. En suivant la chronologie du batiment, iné=ractions se manifestent d’abord sous
forme d’émissions en composés organiques vola@id\) par le mobilier, les matériaux de
revétement synthétiques (peintures, sols plastjqugsou les colles utilisées pour leur mise
en place. Elles sont a l'origine de l'odeur carasti&ue des batiments neufs ou rénoves,
odeur potentiellement forte et piquante au couss memiers jours qui suivent les travaux
mais qui s’estompe au fil du temps sous l'effetlaleventilation. Face aux craintes et a la
défiance des consommateurs suscitées par ces ptiewsstrie chimique a répondu par la
mise sur le marché de produits (peintures, versgns odeurs » qui ne contiennent plus (ou
contiennent moins) de solvants organiques maissenil des liants tels que des éthers de
glycols. Or, si 'on en croit le rapport d’avancemhdu groupe d’experts du Conseil Supérieur
d’'Hygiene Publique de France transmis au Direc@éméral de la Santé, I'exposition a ces
espéces peu odorantes est potentiellement beaydospdangereuse pour la santé que la
plupart des solvants organiques rentrant dans maposition des peintures traditionnelles.
Ceci démontre que le probleme de I'émission en @@Mes matériaux n’est nullement régle,
et prouve s'’il en est besoin que I'odeur est utr@ildicateur de la qualité sanitaire de I'air.

La deuxieme forme sous laquelle se manifesteninesactions gaz / matériaux dans les
batiments est ce que I'on appelle communémentefate puits. Ce terme générique sans
grande signification physigue désigne dans les faitapacité des matériaux a capter, voire a
éliminer, une partie des polluants qui sont émiasde batiment par la ventilation, les
occupants ou toute autre source interne. Pour pdtie précis, on parle généralement de
phénomenes de puits réversible, ou d’adsorptidgsbrption, si le matériau ne fait que
stocker temporairement les molécules gazeusesrfdasophysique), et de phénomenes de
dépdbt si les molécules se décomposent au contamtadériau (adsorption chimique)En
I'état actuel des connaissances, il est difficilgablir avec précision a quel type d’interaction
se rapporte chacun des systemes polluant/ matéuaul'on peut rencontrer dans les
batiments. D’une maniére générale, la tendanceoetdfois de considérer que les matériaux
se comportent comme des puits réversibles vis-a@l&ita plupart des composés organiques
volatils, mais contribuent a décomposer des espéelies que I'ozone, les oxydes de soufre et
dans une moindre mesure les oxydes d’azote.

Les premieres expériences en environnement condrilérés rapidement mis en évidence
limpact que pouvait avoir les phénomeénes d’inteoacgaz / matériau sur le niveau de

pollution intérieure, justifiant par la méme ocaasies efforts de modélisation qui s’en sont
suivis. Ainsi, pour répondre a un besoin immédeatrbyens de caractérisation des matériaux
de construction, les années 1990 ont été marqued&pparition d’un florilege de modéles

d’émission et de puits empiriques ou semi-empiggueées modeéles, dont le principe est
d’exprimer le flux a I'interface ambiance / matérian fonction du temps et de constantes
sans veéritable signification physique a détermipar I'expérience, sont par essence exacts
puisqu’ils ne constituent en définitive qu'un aprsent mathématique des données
expérimentales. Outre I'absence partielle ou towdde signification physique, qui peut
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apparaitre génante dans le cadre d’'une démarchatifique, leur principal inconvénient
réside toutefois dans la spécificité du résultdéés modéles ne peuvent prédire le
comportement du matériau pour d’autres espéecesitrds conditions environnementales
(température, humidité) et d’autres conditions afmres (ventilation) que celles a partir
desquelles ils ont été développés.

Pour tenter de pallier ce probléme, plusieurs wrav@de recherche ont alors été consacrés a
I'étude de l'influence des parametres environnementde I'ambiance sur les phénomenes
observés. lls ont essentiellement consisté a egités essais en chambre environnementales
pour des températures, des teneurs en humidité®débits de ventilation différents de ceux
fixés initialement (Nielsen, 1985; Chiang et al9390tson et al, 1995; Bluyssen et al, 1996;
Fang et al, 1996; Roache et al, 1996; Gunnars&¥)18ans étre déniées d'intérét, ces études
ont toutefois souvent conduit a des conclusionerdientes (voir chapitre 1) et ne permettent
pas d'occulter la question critique de l'applic@bildes modéles empiriques et semi-
empiriques aux situations réelles. La premiereoraid cela est que chaque situation réelle
mettant en jeu un phénomene d’émission ou de psitcaractérisée par une combinaison
particuliere de température, d’humidité et de Vatitin qui, d’'une part, n’a pas forcément été
étudiée expérimentalement et, d’autre part, esmame fluctuer dans le temps au gré des
sollicitations internes et externes au batiment.skeaonde raison est que les parametres
environnementaux du batiment (telles que la tentpéraet I’hnumidité), ou les paramétres liés
a son usage (tel que le taux de renouvellement)dia@ sont pas les seuls parametres qui
peuvent avoir une influence sur les phénoméneséstuda géométrie du batiment, par le
biais de la distribution de I'air dans les pieoms,I'’age des matériaux testés, par le biais de
leurs teneurs en COV, sont par exemple deux él@&meuatl convient de prendre en
considération pour le développement des modelesnp@otenu de la diversité des matériaux
du batiment et des configurations géométriquegpguient se présenter, il serait bien sdr tout
a fait illusoire de penser que I'on puisse éetudigoérimentalement les influences combinées
de chacun de ces parameétres.

Finalement, force est de constater que ces modelggriques ou semi-empiriques ne sont
absolument pas adaptés a la représentation deacid®@s gaz / matériaux dans les outils de
prédiction dynamique de la qualité de l'air. Il e&tsormais largement admis qu’il convient
pour cela de recourir a des modéles physiqued;-a-‘dse fondés sur I'écriture des équations
qui régissent le transport des polluants entrebiamce et les matériaux, et qui couplent donc
les flux échangés a la surface des matériaux aundittons environnementales dans
I'ambiancé. Pour ce faire, deux approches peuvent étre égtisla premiére pouvant étre
qualifiée de macroscopigue dans le sens ou leslpwdai s'y rapportent cherchent a décrire
macroscopiquement la dynamique du transport deerasse 'ambiance et le milieu solide
représenté par son interface avec I'ambiance. Apmirr représenter le dép6t d'une espece
réactive, le modéle le plus communément utilisé lesmodéle dit de vitesse de dépot
(Nazaroff et Cass, 1989). Il établit que le tauxdéeomposition du polluant au contact du
matériau,®y (kg.s%) est proportionnel & la concentration ambianteel@olluantC (kg/n?),

par la relation :

®, =-v,AC (1)

! Deux ateliers thématiques réunissant un publicéssmtatif de la communauté scientifique et teakmiq
ceuvrant dans le domaine de la caractérisation désriaux du batiment ont été organisés en marge des
conférences internationales Indoor Air 2005 et HwaBuildings 2006, tendant a dégager un consesisuls
pertinence de I'approche couplant modéles physiguegsures de parametres phénoménologiques rpeécu
sur cette idée, le LEPTIAB a bien s(r été conviérgaire valoir ses positions.

-13 -



ol A (m?) désigne la surface du matériau exposée a I'arbjagtvy (m.s?) la vitesse de
dépdbt caractéristique du systeme polluant / matéiadié.

Si le polluant n’est pas réactif au contact du mi@teet que ce dernier se comporte comme un
puits réversible, le modele le plus frequemmetisétdans la littérature est le modele dit a un
puits (one-sink model) initialement proposé pamhéior et al (1991). Ce modéle, basé sur la
théorie de I'adsorption de Langmuir, établit querdaiation de masse de polluant adsorbée a
la surface du matériau, et donc le flux a I'intedambiance / matériau, résulte a tout instant
de I'équilibre entre un flux adsorbé proportion@ela concentration ambiante, et un flux
désorbé proportionnel a la masse de polluant adearb

dC, _

®=A (k.c-k,cCr) 2)

avec .

Cs : concentration en phase adsorbée (Ky.m

C : concentration ambiante (kgin

t: temps (s)

ks : constante d’adsorption (rif)s

kg : constante de désorption's

n: exposant pouvant prendre en compte les nonrii@éabservées expérimentalement
mais généralement pris égal a 1

Suivant les valeurs prises pgaret Cs, @ sera tantot négatif, tantét positif, traduisant lpaun
flux net de polluant dirigé de I'ambiance vers laface du matériau, ou de la surface du
matériau vers 'ambianced. adsorption ou désorption du matériau).

Sur la base des équations (1) et (2), de nombreteus se sont attachés a déterminer
expérimentalement les vitesses de dépot (Cano-®uwat, 1993; Grontoft, 2002; Grontoft et
al, 2004; Nicolas, 2006) ou les constantes d’adgoret de désorption (Colombo et al, 1993;
Jargensen et al, 1999 and 2000; Won et al, 200@@aad; Singer et al, 2004) de différents
couples polluant / matériau. Le probléme est qupattde principe méme de la modélisation,
ces parameétres se trouvent étre dépendants delbéoent d’air au voisinage de la surface ou
de I'épaisseur du matériau, et ne constituent emurawcas des propriétés intrinseques au
systeme polluant / matériau étudié. Comme les nesdémnpiriques ou semi-empiriques, les
modeles macroscopiques demeurent donc spécifiquwesca@nditions expérimentales dans
lesquelles ont été déterminés leurs parametres,;aeérent en définitive peu aptes a la
prédiction dynamique de la qualité de l'air intériePour que les modéles d’interaction
polluant/ matériau puissent traiter de toutes esortle configurations architecturales
(géométrie des pieces, nature et disposition de®rimax, ...) et intégrer les effets des
variations des conditions environnementales, ilnésiessaire de rechercher une formulation
qui décompose les problemes et identifie clairenbentmode d’influence a une composante
du modéle. Cette logique constitue la base de g élémentaire de la modélisation des
interactions polluants/matériaux. Initiée au milides années 1990 par les travaux de
Neretnieks et al. (1993) et Axley (1991 and 19@8g consiste & décomposer le processus
global d’interaction en mécanismes de transfedséhtaires, a rechercher les modeles de
représentation les plus adaptés pour chacun dméeanismes, puis finalement & assembler

-14 -



les modeles élémentaires conformément a la rgdliggéique des phénomenes pour finalement
reproduire la dynamique d’interaction dans sa ditsha

Tous les travaux menés au LEPTIAB sur la thématapseinteractions gaz/matériaux ont été
basés sur cette stratégie de recherche. Trois @dxedéveloppement ont été privilégiés :

I'approfondissement des connaissances sur les nséuas de transport élémentaires et leur
mode de représentation, I'acquisition de donnégeraxentales pour les parameétres des
modeles, et la démonstration de I'aptitude de taatéhe a traiter des problemes pratiques a
priori différents par une méme base de modélisati@nchapitre est articulé de la méme

maniere.

Ainsi, la premiéere partie présente une synthesetlil&sries et équations utilisées dans les
domaines de la mécanique des fluides, du génieighén ou de la physico-chimie des
surface pour décrire les phénoménes de diffusiomaerche limite, de diffusion dans les
matériaux poreux ou non poreux, d’adsorption / gegm, d’absorption / désorption, et de
réactivité chimique. Bien que pouvant apparaitrebtin fondamentale dans le contexte du
document, cette synthese a constitué le cceur de démarche de recherche. Plutdt qu'une
compilation bibliographique exhaustive, chaque pinégne a en effet été analysé par
référence aux caractéristiques du probléme de dit§ude l'air, a savoir des espéeces en
mélange de composition variable et a des conc@ngafaibles comparées aux applications
industrielles. La prise en compte de [linfluences dparameétres environnementaux
(température, humidité, écoulement d’air dans Ece) sur les interactions gaz / matériau
constituant un enjeu stratégique, nous nous sonpaesilleurs attachés a démontrer que
I'effet de chacun de ces parameétres pouvait énactaxisée et prédite a travers son influence
sur chacun des phénomenes élémentaires. Enfimués humilité et sans aucune volonté de
donner de lecons a qui que ce soit, cette analy@egmeénologique a été I'occasion pour nous
de mettre en évidence les limites voire I'incohéeede certaines pratiques ou interprétations,
de resituer quelques hypothéses devenues autiindps des vérités établies, et finalement de
montrer qu’'une meilleure compréhension des phénem@hysiques impliqués a I'échelle
locale permettrait de recentrer les efforts dedmmunauté scientifique sur des obijectifs
communs, et donc de progresser plus rapidement.

Ce constat est illustré en entame de la secondie parchapitre a travers la mise en évidence
de la confusion qui entoure les données de sorptioie diffusion publiées dans la littérature.
Cette seconde partie présente aussi et surtoundg®ns expérimentaux gue nous avons
développés et les essais que nous avons nous néEahees pour contribuer a I'effort
international dans ce domaine.

Enfin, la troisieme partie du chapitre présentenkniere dont les théories et les équations
relatives a chacun des phénomenes physico-chimiééaesentaires ont été déclinées pour

traiter différents problémes mettant en jeu desrautions passives entre polluants gazeux et
matériaux au sein de I'ambiance:

* la mise en évidence de l'effet de puits réversiblduit par les parois et ses
conséquences sur la gestion de la ventilation &sents,

* la modélisation dynamique des émissions en COVggamatériaux de construction et
de revétement intérieur,

* la mise en évidence par la modélisation zonalehd#érogénéité des concentrations
intérieures qui résulte des effets couplés entnéilaiion et échanges pariétaux ;

* la modélisation physique de I'influence de I'huntédsur les interactions polluants /
matériaux ;
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* et la représentation des effets de la cinétiquenicie homogene et hétérogéne
(réactions de surface) dans les outils de prédictela qualité de l'air intérieur.

Pour chacune de ces études dont la chronologiespmnd a I'ordre d’énumération, nous
avons utilisé un méme formalisme de présentatiopasitionnant d’abord I'étude dans le
contexte international spécifique a la problémaigbordée, en décrivant ensuite le cadre de
travail dans lequel elle a été réalisée (these atorht, programme national ou européen,
partenariat industriel, ...), puis finalement en esqt les méthodes utilisées et quelques
résultats qui ont permis de capitaliser la conaaiss.

2- BASE DE MODELISATION

Les modeles développés pour prédire de maniérentdgoa les concentrations en polluants
dans les batiments consistent a coupler les éaqsatle bilan dans les volumes d’air définis
comme volumes de contrdle aux équations de trandpos les matériaux qui les délimitent.
Suivant le niveau de raffinement du modele (Figye les volumes de contrble

correspondront au batiment dans son intégralitédéleonodal monozone), aux différentes
pieces qui le compose (modele nodal multizone), zomxes d’'une méme piéce (modéle
zonal), ou aux volumes définis par un maillage dan I'ambiance (modéle de champ, non
utilisé pour les applications traitées a ce jour).

Modéle monozone Modéle multizone Modéle zonal Modéle de champ
[ e
f ) &

Figure 4 : Niveaux de discrétisation du batimentetdeles correspondants

2.1-EQUATIONS DE BILAN DANS L ' AMBIANCE

D’une maniére générale, le bilan de conservatioasigae d'une espéce dans un volume de
contrble déterminé s’exprime a travers I'équatidgfécentielle :

Ny

dc Nk . noo Mp
pairVE =E+ zchk - qu C+ pair zsphp(cp _C)+ Z(KI |_| ij (3)
k=1 1=1 p=1 i

i=1
ol C (kg/kai) désigne la concentration de I'espéce dans lemelde contrdld/ (m°) et ouir
(kg/m°) la masse volumique de l'air. Chaque terme du mende droite correspond par
ailleurs a la contribution d’'un phénomeéne élémeatde transport. Ainsi :

- le premier terme représente les effets de I'émispar les sources interneg {kg.s?)
est le taux d’émission du composé considéré
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- les second et troisieme termes représentent lailootndn des transports advectifs ;
a< etq (kg/s) désignent respectivement les débits d’eivgnant des volumes de
contrle adjacents (extérieur y compris) et lesitdétyair extraits du volume de
contr6le considéré en direction des volumes derdlast adjacent<Cy (kg/kgiy) est la
concentration de I'espece dans la zone adjadente

- le quatrieme terme représente la production oudpadtion de matiere par le biais
desn; réactions chimiques dans lesquelles I'espéce déré est impliquée comme
réactif ou comme produit de réaction. Conforménaemt principes développés dans le
domaine de la chimie atmosphérique, les taux ddyaten cinétigues sont donnés
par le produit des concentrations en réactifs dedue composit&;, qui integre ici a
la fois le coefficient de cinétique de la réacticet le coefficient stcechiométrique du
composeé dans cette réaction.

- Enfin le cinquieme et dernier terme represente‘ltesechanges avec chacun dgs
matériaux en contact avec le volume de contrage(m) est la surface nominale
d’échange eh, (m.s Y le coefficient de transfert en couche limite. IBn€C, (kg/kgair),
la concentration au niveau de la surface du matéest déterminée par les équations
de transport dans les matériaux qui sont préseniegses.

2.2-EQUATIONS DE TRANSPORT DANS LES MATERIAUX

Les parois comme le mobilier des batiments sonplls souvent constitués de plusieurs
couches de matériaux présentant des propriétéseatites vis-a-vis du transfert de masse. En
particulier, la modélisation du transport des peariis gazeux nécessite que soit faite la
distinction entre les matériaux polymériques, pgpatement utilisés comme revétements
minces (peintures, vernis, dalles PVC, ...) et lesénsux poreux, qu’ils soient structurels
(bétons, mortiers, platre, ...) ou de revétementaadbois, ...). A I'échelle moléculaire, ces
deux types de matériaux mettent en effet en jeuptiésomenes élémentaires différents, et
doivent donc étre caractérisés par des équatiodgfdsion spécifiques.

2.2.1-TRANSPORT DANS LES MATERIAUX POLYMERIQUES

En régle générale, le transport par diffusion dams matériau solide homogene est
correctement représenté par la forme primaire da@ e Fick, a savoir :

D,.0C,..) (4)

mat

oC,,
=0
0U Crmat (kg/kgna) désigne la concentration dans le matériaDgf (m”.s?) le coefficient

de diffusion de I'espece considére.

Par suite, le flux massique de polluant par uniésdrface du matériad, (kg.m>.s?), est
donné par la seconde loi de Fick, qui s’écrit ecileonstance :

J = pmatDmatDC (5)

Les coefficients de diffusion des polluants dasspelyméres dépendent a la fois de la nature
du gaz et de la structure de la chaine du polymBiapres Treybal (1981), ils sont
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typiqguement de l'ordre de 18 m?.s* pour les COV, mais les mesures effectuées sur un
certain nombre de matériaux spécifiques au batimmearitrent qu’'ils peuvent dans certains
cas étre de deux voire trois ordres de grandeussfaibles (Blondeau et al, 2008).

D’un point de vue conceptuel, la migration d’'un@éxe dans un matériau plein peut étre
difficile a appréhender. Le processus diffusionnel peut en réalité s’instaurer que si le
mouvement des chaines de polymére initié par |gpéeature contribue a ouvrir un passage
de taille suffisante aux molécules gazeuses. Riatignt, cela signifie que dans un matériau
donné, les molécules de petite taille (Iegeresuskint plus rapidement que les molécules de
taille plus importante, et qu'a gradient de conitn identique le taux de diffusion de
n'importe quelle espéce est censé augmenter avemigerature suivant la loi exponentielle
d’Arrhenius :

Dmat = DOe RT (6)
ol Do (M?/s) est une constante Ef (J/mol) I'énergie d’activation pour la diffusioSur la
base des valeurs d& publiées par Kumar et Siddaramaiah (2005) - 2éh&lk E; < 30
kJ/mol pour différents systemes COV / moquette note ainsi que la cinétique de diffusion
dans les matériaux polymériques peut véritablerdgnttrés sensible a la températudg g
pouvant dans ce cas étre augmenté de prés de X06826°C et 35°C. Il convient cependant
de relever a ce niveau une spécificité des polysnguepeut s’avérer importante dans le cadre
de l'analyse de l'influence des parametres d’'amtmasur les transferts de polluants aux
interfaces ambiances / matériaux : au dela d’'unioe temperatur@y appelée température
de transition vitreuse, la nature des liaisons eerdes chaines de polyméres change
radicalement, ce qui confére au matériau des pt#Hmimécaniques différentes (moindre
rigidité, plus grande malléabilité). Cette températdépend bien sar de la nature du polymére
et les données existantes laissent supposer gtensematériaux de revétement puissent
présenter une température de transition vitreussegsitue dans le domaine de températures
classiqguement rencontrées dans les batiments. dgsill est Iégitime de penser que bien
gu’étant imperceptibles par les occupants, les fivations structurelles d'un polymére
engendrées par des variations de température agdeosa température de transition vitreuse
contribuent a modifier ses caractéristiques deusiifin. Pratiguement, cela peut se traduire
par une discontinuité du profil de variation @gs en fonction deT, les domaines de
température en dessous et au-delaTgleétant caractérisés par des valeursDieet E,
différentes.

2.2.2-TRANSPORT DANS LES MATERIAUX POREUX

La diffusion des polluants gazeux dans les matérfareux est beaucoup plus complexe a
appréhender dans le sens ou elle s'accompagnesa@&easent de phénomeénes d’adsorption /
désorption a la surface des pores, et méme évimeit de phénomenes de réactivité
homogeéne (dans I'air des pores) ou hétérogene rfatiso chimique a la surface des pores).
Ces phénomeénes contribuent a déterminer le gradéeobncentration, ou d’'une maniere plus
générale de pression partielle, qui est on ldasgibtentiel moteur de la diffusion.

En comparant les temps caractéristiques de difflusioine part, et d’adsorption ou de
désorption d’autre part, on démontre aisément déeéhelle du pore la cinétique des
transferts entre la phase aérienne et la phasebd@ds@st beaucoup plus rapide que la
cinétique de diffusion. En conséquence, du pointwede la modélisation, les phénomeénes
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d’adsorption/désorption peuvent étre vus commet étestantanés, le partitionnement des
molécules gazeuses entre la phase aérienne etake @dsorbée étant en tout point du
matériau défini par I'isotherme d’adsorption duteyse gaz/matériau étudié :

C.,=f(CT) (7)

ou Cs (kg/kgna) et C (kg/kgyi) désignent respectivement les concentrationsdscah phase
adsorbée et aérierne

En retenant cette hypothése, dans des conditi@is sEc (le cas de conditions humides est
évoqué dans le paragraphe 4.4), et en considéeasuirdroit que la diffusion a l'intérieur de
la phase solide est négligeable devant la diffudieoms les pores, le transport de polluant dans
un matériau poreux peut alors étre représentéduardtion :

0(D,0¢)+ 0(D,0C, ) + —r = £9€ 4 P €+ (8)
loair at pair at
qui résulte du bilan de conservation massique danslume élémentaire de pore. Dans cette
équation, les deux termes du membre de droite geptént respectivement I'accumulation de
polluant dans l'air des pores (souvent négligeabled la surface des pores par adsorption /

désorption.

Le troisieme terme du membre de gauche représanpedsible contribution des réactions
homogénes et/ou de surface (adsorption chimiquéntérieur des poresy (kg.m>.s%)
désignant le taux de production cinétique localrqaulte des deux formes de réactivité. Bien
polluants ciblés ont systématiquement été conssdéoéme étant chimiquement inertes au
contact des matériaux), des modeéles génériqueterijsour représenter leur contribution au
transport de masse (Blondeau et al, 2008). Comme narons l'occasion d'y revenir, ils
constituent une base intéressante pour de futweda®pements.

Enfin, les deux premiers termes de I'équation €Ryésentent respectivement les transports de
masse par diffusion dans l'air et a la surfaceptess. Suivant la nature poreuse du matériau,
la premiére met potentiellement en jeu deux forrdesdiffusion distinctes que sont la
diffusion de Knudsen dans les plus petits porefa aliffusion moléculaire dans les plus
grands ; la diffusion en phase aérienne est enens saractérisée par un coefficient de
diffusion dit effectif, De (m?/s), qui intégre dans sa définition les coeffickede diffusion
moléculaire,Dy, (M7/s), et de Knudser (m/s) du polluant (voir équations (29), (31) et
(32)). La diffusion de surface résulte pour sa plartfait que sous certaines conditions, les
molécules adsorbées physiqguement a la surfacecdes gu matériau peuvent étre amenées a
se déplacer d'un site actif a I'autre a partir e llieu d’adsorption initial. Comme l'indique

la forme de I'équation (8), les transports parudifbn de surface peuvent, par analogie avec la
diffusion en phase aérienne, étre représentésngaloude Fick ou le potentiel moteur du flux
diffusée est le gradient concentration en phaserhds et le coefficient de diffusion de
surfaceDs varie typiquement de 10& 10° m*.s™ pour les gaz adsorbés physiquement & des
températures ordinaires (Treybal (1981)). En suppbgue ce coefficient peut étre considéré
comme constant — ce qui n’est qu’une approximghaisqueDs dépend en pratique a la fois

2 En toute rigueur, I'isotherme d’adsorption d’urs&yme gaz/solide déterminé relie la concentratioprease
adsorbée a la pression (partielle) du gaz plutét s@ concentration dans I'air
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de la température et du taux de couverture des §ie de la concentration en phase
adsorbée) — et en retenant le principe d’espéceaéuamtive (=0), I'introduction de I'équation
(7) dans I'équation (8) permet d’exprimer cettenikme en fonction de la seule concentration
en phase aérienne :

of |acC
D,1°C=| g+ Lo & \O=
P [ Ioair acj ot (9)

équation dans laquelle le coefficient de diffusitams les poreS, a donc pour expression :

D :D +lomatD_ (10)

En réarrangeant I'équation (9), on note finalenopueg I'équation de transport du polluant
dans le matériau poreux peut alors aussi prendagrige d’'une loi de Fick classique :

oC
Dappl:J 2C = E ' (11)

dans laquelle le coefficierap, (m’.s%), appelé coefficient de diffusion apparent, edinilé
par la relation :

D

— p

D -
app . @ﬂ (12)
pair aC

Dans cette expression, le ter@f@C correspond a la pente de l'isotherme d’adsorpsion
point de concentratiol€. Il est donc constant et égalky, le coefficient de partition du
systeme polluant / matériau, si cette isothermelie&aire (équation (16), voir paragraphe
suivant).

De la méme maniére que pour les matériaux polymésigil est sur cette base également
possible d’exprimer le flux massique unitaire délyamt qui est véhiculé dans le matériau
poreux,J (kg.m?s?%), & partir de la seconde loi de Fick. Suivant lanire dont elle est
exploitée (dans les équations de bilan massiqudde cerniere prend I'une ou l'autre des
formes suivantes :

‘] = Ioair DpDC (13)
ou
J =, D,,,0C (14)

Du point de vue phénoménologique, la similitudeetgs équations de transport (9) et (13)
ou (12) et (14) présente indéniablement quelquesntages dans [l'optique de
limplémentation numériqgue des modeles pour la rhisallon de parois composites
(constituées de couches de matériaux poreux epamux). Pratiquement, elle est toutefois
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frequemment source de confusion dans la spéctitaties valeurs des coefficients de
diffusion, confusions qui peuvent avoir des conséges importantes sur la qualité des
simulations : a partir des valeurs Idgpubliées dans la littérature, on montre en eftet lgs
polluants qui présentent une forte affinité powadsorption,Dapp peut étre de 4 ordres de
grandeurs plus faible qu®,. La spécification du modele de diffusion auquetaggportent les
coefficients de diffusion mesurés constitue done imformation cruciale.

2.2.2.1 MODELES BISOTHERME B ADSORPTION

On trouve dans la littérature de nombreux modelettierme d’adsorption (fonctiof
définie par I'équatior(7)) permettant de reproduire les 5 types de mraoépertoriés dans la
classification de Brunauer (Figure 5). Fondamental&, ces modéles ont pour origine trois
grandes approches que sont I'approche cinétigueadgmuir, I'approche thermodynamique
de Gibbs, et la théorie du potentiel introduite Palanyi (Yang, 1987; Tien, 1994).

Type | Type Il Type 1l Type IV Type VC
% A % % % T A
Pression Pression Pression Pression Pression

Figure 5 : Classification des isothermes d'adsamptil'apres Brunauer
Dans le cadre de nos applications ou les concanmigaten polluants mises en jeu sont
généralement faibles voire tres faibles, nous al®pdus souvent été ameneés a privilégier les
modeles dérivés de I'approche de Langmuir, et notent :

* le modele originel de Langmuir :

CclXK,C
C.=—"t= 15
s=lik (15)

ol C (kg/kgma) et Ki (kgai/kg) correspondent respectivement & la concentraio
phase adsorbée pour une couverture monocouche &@ntas sites actifs de surface
et a la constante de Langmuir,

* ou son asymptote de faible concentration, le moliegdaire :

C,=K,P avecK,=CJK_, (16)

dans lequel le termi€, (kdai'kgmag €St appelé coefficient de partition.

D’autres modeéles ont cependant été implémentés ldartifférents codes de simulation que
nous avons développés afin d’ajuster au mieux $eshérmes d’adsorption de tous les
systemes gaz/matériaux testés expérimentalemenp@mgraphe 3.1.3).
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2.2.2.2-REPRESENTATION DES EFFETS DE LA TEMPERATURE

En se référant aux équations qui viennent d'étesgmtées, on voit que les effets de la
température sur les flux de matiere diffusés peudans le cas des matériaux poreux étre
appréhendés en considérant la maniére dont ce paeanmflue sur les coefficients de
diffusion et de sorption des polluants.

2.2.2.2.1- Influence de la température sur lesfimefts d’adsorption

Le terme d'isotherme d'adsorption utilisé pour glési les relations d'équilibre entre les
phases gazeuse et adsorbée démontre clairememt 8§t besoin que chacune de ces relations
correspond a une température déterminée. Une ioaride température opérée a partir d'un
point d'équilibre conduit systématiquement au d&gtaent de ce point d'équilibre, c'est-a-dire
a un rapport différent enti@; et C. Il est important de noter a ce sujet que qualie spit la
nature de l'adsorption, une augmentation de termpéralu systeme contribue toujours a
diminuer la quantité de gaz adsorbée (Ruthven,)1984

Dans le cas du modele de Langmuir, la dépendan&e tampérature de la constante
d'équilibreK, s’exprime a travers la forme d'Arrhenius:

KL=Km4;] (17)

ouH (< 0) est I'enthalpie d’adsorption & . la constante de Langmuir a une température
infinie. Cette équation (17) exprime donc que paure méme pression du gaz, la
concentration en phase adsorbée décroit de maeigm@nentielle lorsque la température
augmente. Bien que I'enthalpie d’adsorption dépeziteméme de la température, elle peut
étre assimilée a une constante dans un certain idente variation des températures
ambiantes, ce qui confere alors un caractére piedid'équation (17): la détermination de
'isotherme d’adsorption a une certaine tempérajpeemet de retrouver les valeurs des
parameétresK, . et E, et donc par la suite de déterminer les valeursKdea d’autres
températures. Il en va exactement de méme pourcdesficients de partitionK, des
isothermes linéaires pour lesquels la relation épeddance a la température est similaire
(Do, 1998):

K =K 4%) (18)

2.2.2.2.2- Influence de la température sur lesfimefts de diffusion

L’influence de la température sur la diffusion dgz dans les matériaux poreux dépend du
mode de diffusion qui prédomine - diffusion en ghagrienne ou diffusion de surface - et
donc indirectement de la structure poreuse et dapacité d’adsorption du matériau.

Dans le cas ou la diffusion en phase aérienne préoet que les pores sont de grande taille,
la diffusion est de type moléculaire et les coédfits de diffusion correspondani,, varient
avec la température suivant une loir. En revanche, si le matériau présente des tailes
pores suffisamment petites eu égard a la longueucteemin critigue des polluants, la
diffusion est de type Knudsen ; elle se caract@aedes coefficients de diffusion du méme
nom, Dy, qui varient en fonction de la température suivare loi enT’> Les matériaux du
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batiment présentent pour leur part une distribuponale qui est en général suffisamment
large pour que les deux modes de diffusion en phlafgenne puissent s’instaurer
simultanément (Figure 15). Dans ce cas, le coefiicile diffusion effectif n’est alors qu’'une
pondération par les volumes poreuxiget D et sa relation de dépendance a la température
s’exprime par la forme générale :

o (TY
D, = DEO(TOJ (19)

ol Deo (M?/s) désigne la diffusivité effective & la températde référenc®, (K) et I'exposant
yvarie entre 0.5 et 1.7 suivant le type de diffogjoi prévaut.

Dans le cas ou la diffusion de surface constitupHénoméne dominant de la diffusion
poreuse, la question de l'influence de la tempéeatst plus délicate a traiter puisqu’elle
correspond a la résultante de deux effets antatgsnibun sur le coefficient de diffusion de
surface et l'autre sur les caractéristiques d’guigmm du composé étudié. La dépendance a la
température dBs peut en effet étre décrite par la forme d’Arrher{iDe, 1998):

D,=D_d ) (20)

ol Ds. (Mm?.sY) est le coefficient de diffusion de surface pone température infinid], (K) la

et Es (J/mol) I'énergie d’activation pour la diffusiore durface. Cette derniére étant négative,
I’équation (20) indique que pour un méme gradientadncentration en phase adsorbé, le flux
diffusé en surface augmente avec la températureddds le méme temps, les coefficients de
sorption varient en fonction de la température anfives lois exponentielles exprimées par les
équations (17) ou (18). En définitive, I'évolutioin flux diffusé est donc déterminée par la
différence entre I'enthalpie d’adsorption et I'égierd’activation pour la diffusion de surface
du composeé : siEl| > E|, le flux de matiere augmente avec la températaiens le cas
contraire, il doit diminuer.

2.2.3-CONTINUITE DES EQUATIONS AUX INTERFACES AIH POLYMERES

Dans le domaine de la qualité de I'air intérieartrinsfert de polluant entre I'air (ambiant ou
des pores) est souvent décrit comme un phénomewisaiption / désorption et qualifié en
tant que tel par la définition d'un coefficient gartition (équation (16)). Pourtant, comme
cela est clairement établi dans d’autres domainetsamt en jeu des matériaux polymeériques
(séparation membranaire par exemple) c’est biebsdigtion / désorption solide / gaz dont il
s’agit la. Cette confusion n’a toutefois aucunadance sur la qualité de la représentation des
interactions a la surface des matériaux puisquiasthr de I'équilibre d’'adsorption /
désorption au sein des matériaux poreux et de ilibop d’absorption gaz/liquide évoqué
dans le paragraphe 4.4.1, I'équilibre d’absorptitams les polyméres est a faible pression
(concentration dans I'air) régi par une loi de tyfenry qui s’exprime par la forme linéaire :

C..=K,C, (21)

mat

ol Chat (kg/kgnay) désigne la concentration en phase absorbée. bt i@ vue cinétique, il
convient d’'admettre que dans le cadre des probléuesous concernent, les échanges de
matiere a la surface des matériaux polymériques esorioutes circonstances eux-aussi tres
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rapides comparés aux transports par diffusion dlairsou dans la phase solide. Dans les
modeles, il est dés lors possible de considérephéaoménes comme étant instantanés et
caractérisés localement par la relation d’équilii§gd). Cette derniére établit donc la
continuité entre les équations de diffusion dassn@tériaux polymériques qui sont définies
en termes de concentrations en phase solidg)( et les équations de diffusion en couche
limite ou dans les matériaux poreux, qui sont etiéBnies en termes de concentration en
phase aérienn€y.

Concernant la représentation de linfluence desarpatres environnementaux, il est
intéressant de noter que les similitudes avec lE@meénes d’'adsorption / désorption et
d’absorption liquide / gaz se retrouvent égalendaris la dépendance a la température du
coefficient d’absorptiorKy qui s’exprime par une forme d’Arrhenius identicu¢équation
(18). Comme pour les coefficients de diffusidpns,;, cette loi ne s’applique toutefois que si la
température de transition vitreu3g (°C) du polymére se situe en dehors du domaine de
température d’étude. Si tel n'est pas le cas, &gbment brutal des propriétés structurelles
du matériau lorsque la température dépabgenduit nécessairement une rupture dans
I'évolution deKy.

2.2.4-POLLUANTS EN MELANGE DANS L'AIR

Les modeles de transport de polluant dans les rmaképoreux et non poreux ont jusqu’ici
été présentés en considérant des especes isolée$aia Dans la réalité, les polluants des
ambiances intérieures sont cependant tres raras@é@s ou trés majoritairement représentés;
ils forment le plus souvent un mélange de compwsitiariable et plus ou moins aléatoire.
Pour prendre en compte ce facteur, c'est-a-dirégmnet dans les modéles les possibles
interactions entre espéces au cours de leur trandaons les matériaux, nous avons meneé la
réflexion dans le sens ou nous l'avions engagéétahant la maniére dont les différents gaz
interagissent physiquement au niveau de chacumpli&somenes élémentaires de transport.
Cette réflexion nous a ainsi conduit a aborderuestion de la représentation de la diffusion
et des équilibres de sorption multi-composés.

2.2.4.1-SORPTION DE MELANGES GAZEUX

Comme dans le cas d'un composé isolé, l'approctiadimrption ou de I'absorption multi-
composeés nécessite une base théorique ou des pres@&kpérimentales capables de prédire
ou d'estimer les données d'équilibre. Que les mdéthoutilisées soient physiques,
thermodynamiques voire statistiques, elles ne doest le plus souvent qu’une extension des
théories et modeles proposés pour des composéfigniés dans I'air).

D’une maniere générale, les modeles d’isothermesaption expriment que dans des
conditions isothermes et a I'’équilibre, la concatbn en phase adsorb€g;d’'une espece
dépend non seulement de sa concentration (prepaitielle) dans I'airC;, mais aussi de la
concentration des autres especes qui y sont pessehinsi, la notation fonctionnelle qui
traduit I'équilibre d’adsorption ou d’absorptionmespeces en mélange dans l'air est :
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C, =9(C..C,..C..Co). (22)

ou la fonctiong est censée reproduire la nature des interactioh® des espéces. Les
connaissances sont a ce niveau beaucoup plus ggeelo pour ce qui concerne I'adsorption
gue pour I'absorption.

2.2.4.1.1- Adsorption/désorption dans les matériganeux

En supposant que les especes adsorbées a la slgfaperes ne réagissent pas chimiquement
(si tel était le cas, cette situation devrait éiverprétée comme une adsorption chimique
mono ou multimoléculaire et modélisée en tant glie & travers le terme de réactivitée
I'équation (8)), et que les concentrations misegeendemeurent suffisamment faibles pour
gue l'adsorption soit de type monocouche ou muliite, la seule forme d’interaction a
retenir ici est la compétition pour I'adsorptionr des sites actifs du matériau. Bien que la
théorie de I'adsorption idéale des solutions (ABsente des caractéristiques potentiellement
intéressantes pour nos applicatirevec notamment la possibilité offerte de recoarites
modéles différents pour décrire les isothermes aigution individuelles de chacun des
constituants du mélange), le modeéle de co-adsormio a été utilisé dans nos études est
I'équation étendue de Langmuir. Cette derniére impia concentration en phase adsorbée
d’'une especeen fonction des concentrations de chacun desituarsis du mélange a travers
la relation :

c - Cgi K.GC

k 1+ Zn: Ki,C

j=1

(23)

ou C%,; est la concentration en phase adsorbée correspoadae couverture monocouche
complete de la surface par I'espécet les terme& ; désignent les constantes de Langmuir
des composeés purs (isolés dans l'air). Comme chpourra le noter, I'implémentation de
I'équation (23) dans les équations (9) ou (11)tésmpour chacune des espéces présentes dans
I'air contribue donc a coupler numériquement casgaéqns.

2.2.4.1.2- Absorption/désorption dans les matérgalymériques

D’aprés les informations qui peuvent étre issuetaditérature traitant de maniere générale
des interactions entre gaz et polyméres, les @airstijues d’absorption / désorption d’'une
espece déterminée ne seraient modifiées que sinkerwu total en matiere dissoute dépasse
0.5 % de la masse du polymére (Cox et al, 2001mEe tenu une nouvelle fois du niveau
des concentrations en polluants (hors humidité) squit mises en jeu dans les batiments
d’'usage courant, il semble peu probable que cé gaisise étre atteint. En conséquence, nous
avons été amenés a considérer les coeffickeptsomme étant invariants.

% La théorie de I'AIS ne s'applique en théorie qaituations ol I'adsorption des gaz est de typeleasation
capillaire. Néanmoins, les équations qui la dé§@r permettent en certaines circonstances deuvetrdes
modeles d’isotherme d’adsorption multi-composésésgntatifs de processus d’adsorption monocouche ou
multicouche, ce qui laisse a penser que son dond@nalidité puisse étre plus large que ne ledasspposer sa
dénomination.
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2.2.4.2-DIFFUSION DE GAZ EN MELANGE

A l'instar des effets de la température, I'influende la présence d’especes en mélange dans
I'air sur les caractéristiques de diffusion d'urspé&ce déterminée dépend étroitement du type

de diffusion qui prédomine dans le matériau, ett mguce sens étre analysée suivant une

logique similaire.

La diffusion moléculaire étant gouvernée par lelisions entre molécules gazeuses, le
coefficient de diffusion moléculaire d'un gaz dans fluide dépend en principe de la
composition de ce fluide, et donc des concentratidas autres gaz qui S’y trouvent.
Néanmoins, dans le cadre de l'analyse de la qui#it&ir intérieur, les especes considérées
sont généralement si diluées dans l'air qu'il égitime de considérer qu’elles n’interférent
pas entre elles au niveau du processus de diffusaaculaire, et donc de conserver comme
valeurs deDp, les valeurs calculées pour des espéces isoléed’danll en va de méme pour
la diffusion de Knudsen ou le flux diffusé est eetbis véritablement indépendant de la
composition de I'air puisque gouverné par le rebdesl molécules a la surface des pores.

Finalement, les seules situations ou la présengdudeeurs especes en mélange dans l'air est
susceptible de modifier leurs caractéristiques d&usibn individuelles sont celles ou
prédomine le processus de diffusion de surfacecharaissances sur les effets synergétiques
entre especes a l'intérieur de la phase adsorbrdersuffisantes pour évaluer leurs possibles
conséquences sur les diffusivités de surfageEn revanche, si les concentrations mises en
jeu sont élevees et/ou que les especes présemedalasont nombreuses, tous les modeles
d’isotherme de co-adsorption montrent que la coitigétpour I'adsorption sur les sites actifs

de surface aura pour effet de réduire les condgnisaen phase adsorbée de chaque espece et
par conséquent de diminuer leur flux diffusé.

3- EXPERIMENTATIONS

Les différentes équations qui viennent d’étre pr&ss montrent que la modélisation des
transferts de polluants aux interfaces entre I'amée et les matériaux requiert la
connaissance de cing types de parametres. Il s’agit

« des coefficients de transfert de masse en couchgeli(h,), qui peuvent étre
déterminés a partir de corrélations entre les nendar Sherwood, Schmidgg@ et
Rayleigh Ra dans le cas de la convection naturelle, et eldse nombres de
Sherwood, Schmidt et Reynold?dj dans le cas de la convection forcée

» des isothermes d’adsorptiof) pu des coefficients d’absorptioiKd{) des polluants
dans les matériaux,

» des coefficients de diffusiorDfa; Dp ou Dapp) de ces mémes systemes polluant /
matériau

» des concentrations initiales en polluants a l'ietér des matériaux, qui constituent les
conditions initiales des modéles et des parametnesiaux pour la simulation des
émissions en COV (voir paragraphe 4.2)

» et éventuellement des constantes de cinétigueedeians homogenes ou hétérogenes
dans lesquelles les gaz sont impliqués.

Le manque de données expérimentales pour ces paean@&ant un véritable frein a la

modélisation de situations réelles, ou au moinkstéa, de nombreux chercheurs ont tenté de
pallier ce probleme en développant des protocoipgérementaux originaux, ou en exploitant
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les innombrables mesures de taux d’émission ouwd#isn qui ont été réalisées de par le
monde pendant pres de 20 ans maintenant. En exatnpioar les besoins d’une publication
de synthese sur le sujet les articles parus degpus de quinze ans dans la littérature
scientifique spécialisée, nous avons ainsi pu ebmstavec une certaine surprise que les
données expérimentales concernant les parametsesuteon et de diffusion des polluants de
I'air intérieur étaient plus abondantes que noud’imaginions au départ (Blondeau et al,
2008). Le probléeme est que dans les faits, beaudewges données s’averent étre incertaines,
piégeuses, voire totalement inexploitables. Lesors a cela sont multiples ; elles tiennent
soit a des probléemes de définition des grandeoisn®me a des questions de validité des
méthodes utilisées pour y accéder. Sans rentres tardétail (et la polémique!), nous
pouvons tout de méme avancer les quelques argus@ments pour justifier nos propos:

« Partant du principe que les concentrations intéegisont faibles, les isothermes
d’adsorption sont quasi-systématiquement assimiéates isothermes linéaires et
caractérisées en conséquence par la définition daefficient K, représentatif du
systéme gaz / matériau étudié. Or, comme nous al&gaseu I'occasion de le relever,
cette hypothese de linéarité peut étre remise @esecdans le cas de matériaux émissifs
ou les concentrations dans les pores sont tresmeitit supérieures a celles mesurées
dans I'ambiance.

» Dans nombre d'études, les coefficients des isotbsrde sorption ont été déterminés
en calculant dans un premier temps les constarigesatption (absorption) et de
désorption par identification de mesures en chamebreronnemental au modele de
puits défini par I'equation (2), puis en définiss&p (ou Ky) par le rapport entrke, et
ks (voir paragraphe 1). Bien que revétant finalemintforme d'une grandeur
d’équilibre, ces données caractérisent la dynamajug@rocessus de sorptioni.e.
incluent la contribution de la diffusion - et nefidissent en rien des isothermes de
sorption. Pour preuve, les valeurs proposées nraigrd une dépendance a
I'epaisseur des échantillons de matériau testés ajoe les valeurs di, et Ky
doivent étre vues comme des propriétés intrinseqiess systemes gaz / matériau
étudiés.

* Dans d'autres études, les coefficiekgsou Ky ont été déterminés simultanément avec
les coefficients de diffusion et éventuellement temcentrations initiales dans le
matériau en utilisant des méthodes inverses plusanos complexes (He et al, 2005;
Li and Niu, 2005). En pareil cas, le probleme geipose est d’'une part que les
données peuvent étre affublées d’'une forte incelitd’autre part qu’elles dépendent
de la maniere dont sont modélisés les transportsattere dans le matériau (de
I’équation qui sert de support a la démarche).afbaurs, le fait que deux voire trois
grandeurs soient déterminées simultanément netggras que le meilleur ajustement
mathématique corresponde a la réalité physiquéndeune des grandeurs.

» Dans le cas de matériaux poreux, la surface dispmpour I'adsorption est la surface
effective du matériau. En conséquence, toutes tméks obtenues a partir de
concentrations en phase adsorbées exprimées eestdammasse par unité de surface
nominale (exposée a l'air) sont inexploitables. Ufoés encore, ces données
S’avéreraient étre dépendante de I'épaisseur dérimatétudi€, ce qui n’a pas de sens

physique.
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* En relation avec le point précédent, les concentratd’équilibre dans l'air et en
phase adsorbée (ou absorbée) qui définissent leficoents K, et Ky peuvent
indifferemment étre exprimées en terme de massgadepar unité de masse ou de
volume. Que I'on choisisse I'une ou l'autre écrtymais pas une écriture paret
I'autre pourCsou Cyps!), les coefficients de sorption se trouvent dotre 8ans unité.
Cette adimensionnalité n’est toutefois que de facdtl, ou Ky ont en réalité pour
unité des kg/kgma: OU des Mu/m°ma; de telle sorte que la conversion d’un systéme
unitaire a l'autre s’effectue par la relation :

— pair
Kikgu rknal = K] (24)

mat

3 3
Mir / Mmat

La masse volumique des matériaux du batiment éassiquement de deux a trois
ordres de grandeurs supérieure a celle de laggultion (24) signifie qu'un
coefficient de sorption calculé a partir de concaians volumiques aura une valeur
100 a 1000 fois plus élevée que le méme coeffigaltulé a partir de concentrations
massiques. Sous peine d’erreurs grossieres, ili@ndonc de s’enquérir de cette
information capitale avant d'utiliser les donnéeslges dans la littérature.

« Comme cela a été évoqué dans le paragraphe 2a2i2rrhinologie utilisée pour
caractériser le transport des especes gazeusededangmtériaux poreux, ou plutot
devrait-on dire I'absence de terminologie préciseomsensuelle, ajoute au risque de
confusion et de mauvaise utilisation des coeffitsate diffusion publiés.

* La majorité des expériences de sorption ou de gidfu réalisées en chambre
environnementale ont été conduites pour un nivdaunddité ambiante compris entre
40 et 60% d’humidité relative et, dans certains eagc des composés en mélange
dans l'air. En toute rigueur, les résultats obtemas représentent donc pas les
propriétés intrinseques du (des) gaz dans le raaténais intégrent déja les effets
d’éventuels interactions avec I'humidité et/ou éesres composés présents dans I'air.
Il en va bien slr de méme lorsque ces donnéesestnaites de mesures d’émissions
par le matériau.

Dans ce contexte, nous nous sommes nous aussiésndags une démarche expérimentale
visant a acquérir davantage de données, en essaydatnment d’éviter les écueils auxquels
nous venons de faire allusion. Ainsi, plutét quectiercher & déterminer simultanément ou
successivement plusieurs parametres a partir dhvémme série de mesure, nous avons pour
notre part opté pour une stratégie d’expérience#dé a la détermination des isothermes de
sorption, des coefficients de diffusion et des temeen COV dans les matériaux (cette
derniere composante expérimentale est abordéelel@wmagraphe 4.2). D’'un point de vue
pratique, ce choix a bien évidemment nécessitéisa Bn ceuvre de moyens importants et de
gros efforts de mise au point. Il se justifie tdate pleinement par le fait qu'il garantit a la
fois une plus grande finesse des résultats etataketindépendance des données les unes par
rapport aux autres.
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3.1-EXPERIENCES DE SORPTION

3.1.1-DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Conformément aux principes présentés dans le @phgr2, les expériences de sorption
doivent avoir pour but de définir les quantitéspidluant absorbées ou adsorbées dans le
matériau pour différentes concentrations en phazeuse, ainsi que le déplacement de ces
états d’équilibre en fonction de la température.a€nord avec les restrictions que nous pu
émettre concernant certaines données publiéesldditerature, le dispositif expérimental
développé au LEPTAB a pour ce faire été concu d@éraa ce que :

* Le systeme puisse permettre de tracer de veritdbtghermes de sorption, sans
préjuger a priori de leur linéarité ;

* Les résultats obtenus ne dépendent ni de la mada@re est obtenu I'équilibre de
sorption, ni de la maniére dont est représenté@tesport de masse dans le matériau ;

* Les données de sorption refletent véritablementdmportement intrinseque du
systéme gaz / matériau, c’'est-a-dire qu’elles nisspat en aucun cas intégrer les
effets de perturbations induites par la présenceageur d’eau ou d’autres composes
dans I'air comme dans le matériau.

Par ailleurs, dans un souci de précision et der@lenoptimal des parametres expérimentaux,
nous avons choisi de réaliser les essais danswroenement clos, c’est-a-dire non ventilé
(Figure 6). Il s’agit en I'occurrence d'une enceioylindrique de 350 mm de diamétre et de
600 mm de longueur (soit un volume de 46 litrespeier inoxydable réputé chimiquement
inerte. Cette enceinte est équipée d'un suppochatdillon (grille porte-échantillons), en
acier inoxydable lui aussi, qui permet de fixergpwrs échantillons de matériau et donc de
maximiser la surface disponible pour I'adsorption.

Afin de s'affranchir de l'influence de I'hnumidité,gaz choisi pour alimenter I'enceinte est un
mélange azote/oxygene (80% d'azote, 20% d'oxygemggnant moins de 5 ppm par volume
d'eau et moins de 2 ppm par volume de résidus ibsdbures. Un systéme de pales rotatives
installées a l'intérieur de I'enceinte permet dasser I'air et de prévenir ainsi tout probleme
d'hétérogénéité des concentrations en gaz darcelign. Ces pales sont reliées a leur moteur
d'entrainement par une traversée magnétique quiegmo l'enceinte d'une possible
contamination par les huiles lubrifiantes.

La régulation en température est assurée par unglelparoi dans laquelle circule de l'eau
contrdlée en température entre -20°C et +120°Adigpositif expérimental est de plus muni
d'un systeme de pompage a vide destiné a nettegeédhantillons de matériaux avant les
essais (séchage et désorption des COV). Le caamchi@permet également de faire diminuer
la concentration dans l'enceinte par dilution s isothermes de sorption doivent étre
déterminées dans le sens des concentrations dszort@s (voir paragraphe suivant).
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Figure 6 : Dispositif expérimental utilisé pourtaesure des isothermes de sorption

Au cours des premieres années qui ont suivi I'lledtlan du matériel, l'injection de gaz
(COV) dans I'enceinte était réalisée avec une rsemingue contenant le composé liquide a
travers des ouvertures prévues a cet effet. Ceslidpd’injection a ensuite été remplacé par
un systeme de four thermostaté (PUL 100) alimentaiepropre et relié a I'enceinte par des
tubes en téflon. Suivant la quantité de gaz qui éve injectée dans I'enceinte, le four est
garni de tubes a diffusion, a perméation ou a aatur préalablement remplis avec le
composé liquide et étalonnés en débit pour diffésetempératures. Si nécessaire, un module
diluteur installé a la sortie du four permet enrewte réduire d’un facteur allant jusqu’a 100
la concentration en gaz générée. Enfin, un voluarmgobn en verre intercalé entre le module
diluteur et I'enceinte permet de mesurer la conmeginh en amont de I'enceinte, garantissant
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ainsi que la masse de gaz qui y est injectée estate. Il convient de noter que le systeme de
génération de gaz utilisé comprenant deux foursamiurecevoir chacun jusqu’a cing tubes a
diffusion, il est en théorie possible de générermglange de dix gaz en concentrations
contrblées. Cette fonctionnalité n’a toutefois j@sr&é utilisée jusqu’a présent.

Aprés que le gaz ait été injecté dans I'enceirdesancentration est mesurée par un systeme
de spectroscopie photo-acoustique. Ce systemeomstitcé d'un multiplexeur permettant le
préléevement d'échantillons gazeux en différenteitgoet d'un moniteur qui réalise l'analyse
des échantillons de gaz prélevés a l'aide du fdpeque adapté a la détection des composés
étudiés. Le choix de cette techniqgue de mesurecdesentrations a été motivé par deux
raisons :

* La premiére est qu’elle permet une mesure fréequenpeécise dans le domaine des
faibles concentrations. Le seuil de détection dagaupart des filtres optiques varie
en effet entre 0,01 et 10 ppm selon le gaz étutliéggamme de mesurage se situe
entre ce seuil de détection et°I@is sa valeur. L'intervalle de temps entre deux
mesures pouvant quant a lui étre réduit jusqu’asébondes, il est possible de
visualiser I'évolution des concentrations vers létat d’équilibre et de se rendre ainsi
compte du temps nécessaire a son obtention.

* La deuxiéme est qu’elle constitue une analyse restrgctive de I'échantillon d’air
prélevé, condition sine qua non a I'obtention datat d’équilibre (I'échantillon d’air
prélevé dans I'enceinte y est réintroduit apresyaea

3.1.2-PROTOCOLE EXPERIMENTAL

La premiere étape de la phase préparatoire auxregesonsiste a faire subir au bati un

étuvage et un pompage en vide primaire. Aprés riesgge de I'enceinte par le mélange

azote/oxygene, I'échantillon de matériau placé tbati subit a son tour un étuvage doux et
un pompage destinés a évacuer les gaz qu'il cangielqui pourraient interférer avec les

mesures. Le bati ayant été une nouvelle fois aliénen air propre, les vannes de raccord au
systéme d'analyse sont ouvertes pour permettréviedes concentrations.

La phase de mesures proprement dite se décompoke rdaniére suivante : lorsque la
température dans I'enceinte est stabilisée a sarvadé consigne, une maseékg) de gaz est
injectée dans le bati. Lorsque I'état d'équilibee sbrption est atteint - c'est-a-dire quand le
profil de concentration en phase gazeGsékg/m®) ne montre plus aucune variation - la
concentration en phase adsork&dkg/kgnay) est calculée a partir d'un bilan de conservation
massique dans I'enceinte qui s’exprime par la iatat

m-CV
C.= (25)
Myt

oums (kg) etV (m’) désignent respectivement la masse de I'échamtétde volume interne
de I'enceinte.

En réitérant plusieurs fois cette procédure, il gsssible d'obtenir un nombre de points
d'équilibre suffisant pour tracer l'isotherme depson du couple polluant/matériau a la
température étudiée. La Figure 7 montre le typemdil de concentration obtenu et les
paliers correspondant aux différents états d’élopali
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Figure 7 : Profil de concentration résultant d’imjiions successives de gaz dans I'enceinte

Pour juger de la réversibilité totale ou partielle phénomeéne, c'est-a-dire pour vérifier si la
courbe obtenue est la méme dans le sens des catice® croissantes et décroissantes, le
dispositif expérimental permet également, a pattirdernier point d'équilibre atteint, de
pomper un certain volume du mélange gazeux arigntedu bati et de le remplacer par de
l'air propre. La dilution du polluant ainsi réakséontribue a diminuer sa concentration en
phase gazeuse et a inverser le sens de déplacatnepbint d'équilibre. En réitérant
l'opération, il est possible de tracer l'isothermeesorption dans le sens des concentrations
décroissantes et de juger d’éventuelles différermaes la courbe obtenu dans le sens des
concentrations croissantes.

3.1.3-RESULTAT DES TESTS

Les premiers essais de sorption ont été réalisés ta cadre de la thése d’Anne-Lise
Tiffonnet (2000) sur la modélisation des émissiensCOV par les matériaux du batiment
(paragraphe 4.2), et se sont poursuivis dans leaiel la these de Cristiana Bouilly (2007)
sur la caractérisation de l'influence de I'hnumid#gér les interactions gaz/matériaux au sein
des ambiances intérieures (paragraphe 4.4). Lai@renthése constituant une démarche
exploratoire, les essais ont été ciblés sur le astament d’'un composé particulier, I'acétone
(CsHgO), dans quatre matériaux différents (Tiffonnedle2002): le bois aggloméré, le platre,
le béton et une peinture acrylique (a I'état se@jlée était d’'obtenir un minimum de données
pour pouvoir simuler I'émission en acétone par teésbaggloméré et les effets de puits
associés. Dans le cadre de la these de CristianidlyB¢ta campagne de mesures a été définie
dans l'optique de pouvoir identifier d’éventuellasrélations entre les parametres de sorption
des gaz et leurs propriétés physico-chimiquesucénplique que les isothermes de sorption
de difféerents composés soient déterminées pour @memmatériau. Le programme
expérimental prévoyait ainsi la réalisation d’esgadur quatre composés appartenant a des
familles chimiques difféerentes (tétrachloroéthylenéormaldéhyde, benzéne et 2-

-32-



butoxyéthanol) dans trois matériaux différentstfgladalle acoustique et peinture). Pour des
raisons d’ordres technique et sécuritaire (mise@rformité du dispositif expérimental), ce
programme n’a malheureusement pu étre mené a soe,teondamnant de fait I'étude de
corrélation. Les paragraphes qui suivent présement les isothermes mesurées a ce jour,
sans exploitation supplémentaire des données.

3.1.3.1-COUPLE ACETONE/ PEINTURE ACRYLIQUE

Les tests de sorption de I'acétone dans la peirtcrgique ont été réalisés en appliquant une
couche de cette peinture sur les deux faces d'lagu@ de verre de 416 x 31 mm. Apres
séchage, la masse de peinture constituant I'édloanditait de 96.2 g.

Les points d’équilibre de sorption correspondamt raesures effectuées a 20, 25 et 30°C sont
présentés en Figure 8. La premiére remarque oppsse au vu du graphe est I'existence de
deux groupements de points bien distincts : poacehe des températures, les 14 points
d’équilibre correspondant aux concentrations ers@lgazeuse les plus faibles, comme les 3
points d’équilibre correspondant aux concentratides plus fortes, semblent alignés.
Toutefois, ces trois derniers points apparaisséalds vers la partie haute du graphe.
Compte tenu du domaine de concentration étudié cem@entration maximale est 100 fois
inférieure a la concentration de saturation - Hageillusoire de chercher a expliquer le
décrochement des courbes par un quelconque phéroiplgysique. Il est assurément
beaucoup plus raisonnable d’invoquer une erreumdeipulation qui se serait traduite par
une fuite de polluant au moment de 1d*15injection d’acétone dans I'enceinte. De par le
principe de mesure (bilan de conservation massidaes l'enceinte), une telle fuite
expliquerait en effet I'erreur de mesure au voigsndeC = 0.7 mg/g et sa propagation aux

concentrations supérieures.
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Figure 8 : Points d’équilibre et isothermes de s@p de I'acétone dans la peinture
acrylique a 20, 25 et 30°C
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En retenant cette hypothése et en considérantné&arité manifeste du phénomene, les
isothermes de sorption ont été déterminées powucieades trois températures en tracant les
droites de régression issues des 14 premiers pdntmesure. Les valeurs de la pente des
droites, qui correspondent ici aux coefficieKisde la loi de Henry, sont regroupées dans le
Tableau 1. L'incertitude sur ces valeurs est etiqua extrémement délicate a évaluer et nous
ne nous sommes pas hasardés a la chiffrer. Néagmiainfait que les coefficients de
corrélation linéaire soient tres proches de l'urtéénoigne d’'une certaine précision des
mesures. L'autre gage de leur qualité réside dansaniére dont évoluent les droites
d’équilibre en fonction de la température : lesevas deKy diminuent de fagon non linéaire
guand la température augmente, ce qui est confarbégolution exponentielle exprimée par
'équation (18) appliqguée aux coefficients d’absmmp. L'ajustement mathématique des
données a cette équation conduit ainsi a la fordwettenius suivante :

9277

K,=2837e T (26)
avec un coefficient de déterminatichégal & 0.967.

Tableau 1 : Coefficients de Henry correspondant igathermes de sorption de I'acétone
dans la peinture acrylique

Température (°C) Ky (KQairlKOmay) Coefficient de détermination r
20 2.80 0.9976
25 2.56 0.9975
30 2.53 0.9945

3.1.3.2-COUPLE ACETONE/ BOIS AGGLOMERE

Les caractéristiques de sorption de l'acétone esinols aggloméré ont été déterminées avec
un échantillon de massen,: = 16.63 g dans une large plage de concentrationghase
gazeuse (0 € < 80 mg/g;r soit 0 <C/Cs5: < 0.13). Ce choix a été motivé par la nécessité de
couvrir les points d’équilibre correspondant aurmpieres phases du processus d’émission
par un échantillon de bois aggloméré supposé weirfgaragraphe 4.2).

La Figure 9 présente les isothermes d’adsorptidgermies a 20, 25 et 30°C. Comme dans le
cas des essais réalisés avec la peinture, on pepteenier lieu noter que la relation de
dépendance de I'équilibre de sorption a la tempégagst vérifiée, a savoir que pour une
méme concentration en phase gazeuse, la concentetiphase adsorbée diminue quand la
température augmente. Au vu des profils définisl@supoints d’équilibre obtenus et compte
tenu du domaine de concentration étudié<g Csy; dans tous les cas), il est ensuite Iégitime
de penser que les courbes obtenues puissent camcrspa la premiére partie d’'isothermes de
type V dans la classification de Brunauer (Figu)e Bans I'impossibilité de trouver un
modéle répertorié qui ajuste correctement les p@rpérimentaux, nous avons cependant du
nous résoudre a employer une loi empirique du type

C.=aC+a,C’ (27)
comme modéle d’isotherme d’adsorption pour ce systé es valeurs des coefficierds a,

etr? pour chacune des températures d'équilibre sowtrtégs dans le Tableau 2.
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Figure 9 : Isothermes d’adsorption de I'acétone slémbois aggloméré a 20, 25 et 30°C

Tableau 2 : Parameétres d’ajustement du modele mwhyal défini pour le couple acétone /
bois aggloméré

Température (°C) Ay Ay r*
20 1.16 35.5 0.9995
25 1.06 32.8 0.9994
30 0.96 30.6 0.9981

3.1.3.3-COUPLE ACETONE/ PLATRE

Les isothermes d’adsorption de l'acétone dans &#dreplont été déterminées a partir de
morceaux de placo-platre desquels ont été retilesparties cartonnées. La Figure 10
présente les résultats obtenus pour des tempé&atar20, 25 et 30°C. Une nouvelle fois, les
profils définis révelent une non-linéarité de I'ddue d’adsorption a I'intérieur du domaine
de concentration testé, la forme des courbes Sapfamnt ici a la premiére partie
d’isothermes de type IV dans la classification derAauer. Bien que le modéle de Langmuir
permette de reproduire correctement les donnéefriengntales, le meilleur ajustement a été
obtenu avec le modele de Freundlich :

C,=K.C™ (28)

en prenant les valeurs reportées dans le Tableaurdes constantd&: etng.
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Figure 10 : Isothermes d’adsorption de I'acétonaslée platre a 20, 25 et 30°C

Tableau 3 : Parametres du modele de Freundlich pewouple acétone / platre

2

Température (°C) K¢ (KGailKQmay) Ng r
20 0.921 0.472 0.9987
25 0.686 0.351 0.9945
30 0.676 0.353 0.9795

Les essais de sorption de I'acétone dans le phdire&galement été pour nous l'occasion de
comparer les profils obtenus dans le sens des ptratiens croissantes et décroissantes. La
Figure 11, qui présente les points d’équilibre nbgeen diminuant les concentrations dans
'enceinte a partir du dernier point d’équilibre tebu dans le sens des concentrations
croissantes, montre ainsi un phénomeéne d’hystéreésinformément a la réalité des

phénomenes physiques, pour une méme concentrail@ir, les concentrations en phase
adsorbées mesurées dans le sens des concent@gmosssantes sont supérieures a celles
mesurées dans le sens des concentrations cross8me que les origines du phénomene
soient connues, ce résultat pose inévitablemeguéation de savoir quelle isotherme doit étre
considérée pour la modélisation des transports alessendans le matériau, question a laquelle

la réponse est bien difficile ...
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Figure 11 : Comparaison des points d’équilibre ahite dans le sens des concentrations
croissantes et décroissantes pour le couple acétptére

3.1.3.4-/SOTHERMES DE SORPTION DU TETRACHLOROETHYLENE

Les caractéristiques de sorption du tétracloroétig/ldans des échantillons de platre et de
dalle acoustique ont été déterminées a 20°C et 28G5 le premier cas, et a 20°C
uniquement dans le second (Figure 12). Ces deugrimax étant poreux (et méme tres
poreux dans le cas de la dalle acoustique puisgpem®sité a été évaluée a plus de 80%), les
phénomenes observés constituent des équilibresatiatibn / désorption que la linéarité des
profils obtenus nous ont logiguement conduit a ésenter par un modele linéaire. Les
valeurs de&K, correspondant a chacune des configurations spattees dans le Tableau 4.
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Figure 12 : Isothermes de sorption du tétrachlohy®ne dans les échantillons de platre
(figure de gauche) et de dalle acoustique (figuealtbite) testés

Tableau 4 : Coefficients de partition correspondaunx isothermes d’adsorption du
tétrachloroéthyléne dans le platre et la dalle astigque

Matériau Température (°C) Ko (KGailKOmay r
Platre 20 0.094 0.9995
Platre 25 0.089 0.9994

Dalle acoustique 20 0.206 0.9981

-37-



3.1.4-CLASSIFICATION DES MATERIAUX

Quelle que soit leur forme, les isothermes d’adsomgraduisent la propension des matériaux
a capter les polluants présents dans I'air, odenireles polluants qu’ils contiennent si I'on se
place dans le contexte de leur émission en COVcdenparant les concentrations en phase
adsorbée (ou absorbée) données par les courbesupeunéme concentration des espéces
dans l'air, il est ainsi possible de comparer laywir adsorbant de différents composés sur un
méme matériau ou, de maniere corollaire mais phbéréssante pour les concepteurs de
batiments, de hiérarchiser les matériaux vis-adasleur capacité a capter un polluant
déterminé (Figure 13). Du fait de la non-linéadte certaines isothermes, cette classification
peut dépendre du niveau de concentration en plasmae considéré : a concentration tres
élevée C=1 mg/gi), le bois aggloméré présente par exemple une itdpde sorption de
'acétone nettement supérieure a celle du platren@me températureT£25°C) mais a
concentration dans l'air plus faibl€£0.1 mg/gy), le rapport est inversé avec une capacité de
sorption du platre pres de trois fois supérieurelée du bois aggloméreé (Figure 13a). Ces
propriétés étant également plus ou moins sensébliestempérature, la classification peut,
dans une moindre mesure il est vrai, varier entionae la température de référence choisie
(Figure 13b). Quoi qu'il en soit, il est importagitnsister sur le fait que la discussion porte
bien ici sur la capacité de sorption intrinseque a&tériaux. La capacité de sorption réelle
d’'un matériau ou d’'une couche de matériau constituae paroi dépend de la profondeur de
pénétration du gaz ; cette derniere dépend égatetieela fréquence des sollicitations et des
caractéristiques de diffusion du gaz dans le meaigrioir paragraphe 4.1.1).

1.2 E1 mglg a 14| b D25°C
1.01 0.1 mg/g 1.2 0 20°C
0.81 H
0.8
0.67
0.6+
0.4 0.4
0.27 0.21
0.0 " " : : 0 . . . ‘
Bois Platre Béton Peinture Bois Platre Béton Peinture
aggloméré aggloméré

Figure 13 : Classification des matériaux vis-a-dl&sleur capacité a adsorber (ou absorber)
I'acétone (en mg par kg de matériau)

3.2-DETERMINATION EXPERIMENTALE DES COEFFICIENTS DE DIFFUSION

3.2.1-METHODOLOGIE

Le coefficient de diffusion effectiDe qui caractérise le plus souvent la diffusion dbess
matériaux poreux du batiment est défini par latietha:

D,=D

e moy

£ (29)
T

Dans cette expression, le terme de porositén’s/m>na) prend en compte le fait que la
section de passage offerte a I'élément diffusamtespond a la « fraction poreuse » de la
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surface totale de matériau exposée a I'air amblanfacteur de tortuosité (=1) caractérise
pour sa part I'allongement de la distance a paicpar I'espéece diffusante pour joindre deux
points séparés par une certaine distance rectjligiiengement résultant précisément de la
tortuosité du réseau poreux. Enfidyey (m?/s) est le coefficient de diffusion moyen dansrl'ai
des pores, le terme de moyen se justifiant paaiteqfril intégre la contribution potentielle
des mécanismes de diffusion moléculaire et de Kemuds

Le point de départ de notre démarche expérimerdatté de considérer que ces trois
grandeurs dépendent directement ou sont étroiteliéest aux caractéristiques poreuses des
matériaux. Plutét que de chercher a mesurer diremieles valeurs dB. par des méthodes
classiques de cellules de diffusion, nous avons dens un premier temps procédé a des tests
de porosimétrie par intrusion de mercure pour détesr le spectre de distribution en taille
des pores des matériaux. Combinées a la connagsshma certain nombre de propriétés
physico-chimique des gaz, ces données ont engaitgtibsées pour calculer chacun des trois
termes qui définissent leur coefficient de diffuseffectif dans le matériau testé :

« Le spectre de distribution en taille des poMég) en ni/kg, indiquant le volume
spécifiqgue poreux du matériau dans chaque intendsl rayon de pore, la porosité

volumique totale correspond a la somme des volupmeux sur I'ensemble du
spectre, soit :

£ = 0y [V () (30)

* Le coefficient de diffusion moyen dans les pores ndatériau,Dmoy (mPls), a été
calculé a partir de I'équation :

i1, 0
N ol el oy

les variations du coefficient de diffusion de Knexsen fonction du rayon des pores
étant représentées par la relation (Treybal, 19811998):

2r |8RT
D =— |— 32
Y (32)

ou M (kg/mol) est la masse molaire du gaz.

* Enfin, le facteur de tortuositéa été calculé par la méthode de Carniglia (Camigl
1986). Constituée de relations empiriques, cett¢thode a été développée pour
estimer les coefficients de diffusion dans les @syde métaux. Elle utilise comme
parametres d’entrée la porosité totale du matégaag distribution en taille des pores,
V(r), ainsi gu’une loi décrivant I'évolution du coefiat de diffusion du gaz dans les
pores en fonction de leur rayon. Nous avons erclicence retenu pour cela ce que
Baroghel-Bouny (1994) désigne comme la loi de Keadsui a pour expression:

-39 -



Dm

1+ 2/] (33)
r

D(r) =

A (m) étant le libre parcours moyen des moléculeegses, c’'est-a-dire la distance
moyenne parcourue par les molécules qui diffusetieedeux chocs avec d’autres
molécules.

Il est intéressant de remarquer que I'équation, (88%tinée a I'origine a calculer des
coefficients de diffusion dans le domaine des &sblayons de pores (d'ou sa
dénomination), est en réalité applicable dans umailme beaucoup plus vaste : comme
l'illustre la Figure 14, elle renvoie un coeffickede diffusion inférieur &y, si le
diamétre des pores est petit compase-&'est a dire dans le domaine de la diffusion
de Knudsen - mais restitu2 = Dy, pour d>>A, c'est a dire dans le domaine de la
diffusion moléculaire.
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c AT :
s 1E-05
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1E-09 1E-08 1E-07 1E-06 1E-05 1E-04 1E-03

Rayon du pore (m)

Figure 14 : Exemple d’évolution du coefficient déugdion en
fonction du rayon de pore obtenue par I'équatddn

3.2.2-VALIDATION DE LA METHODE

Dans le cadre du projet européen MATHIS (MATerfalsHealthy Indoor Spaces and more
energy efficient buildings), trois équipes avaipour charge de mesurer les coefficients de
diffusion de 4 COV (n-octane, n-dodécane, acétathyle et TXIB) dans 8 matériaux ou
assemblages de matériaux : papier peint avec gaiature acrylique sur papier peint, placo-
platre, béton cellulaire, béton plein, revétemensdl PVC, moquette et brique. Chacune des
équipes se devait de tester I'ensemble des syst&@&6/ matériaux, un des objectifs du
projet étant de pouvoir comparer les résultats ralstepar des dispositifs expérimentaux
différents. Ainsi, le CSTB (France) et le VTT (Rinbe) ont utilisé une méthode dite de la
coupe ou de la micro-balance (Haahtela et al, 1998is que le SBI (Danemark) a opté
pour une méthode basée sur l'utilisation d’'uneutellde diffusion baptisée CLIMPAC
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(Meininghaus et al, 1998). Sur le fond, les dewhméques présentent cependant beaucoup de
similarités : elles consistent toutes deux a établigradient de concentration entre les deux
faces de I'échantillon de matériau étudie, a meslerdlux de COV qui le traverse, et a
identifier les résultats obtenus a la loi de Fick caractérise le transport de masse dans le
matériau pour déterminer le coefficient de diffuisaléquat. Les différences résident dans la
maniére d’établir le gradient de concentration €\VCet d’évaluer le flux de matiére qui
traverse I'échantillon.

Il est important de noter que les échantillons @gémau utilisés dans chacun des laboratoires
avaient tous la méme origine. A l'issue des tess, échantillons nous ont été expédiés afin
que nous les caractérisions par porosimétrie a urer@igure 15) et que nous puissions
comparer les coefficients de diffusion effectifdcoéés par notre méthode (désignés ci-
dessous par I'appellation LEPTAB) avec les réssilémiregistrés au CSTB, en Finlande et au
Danemark. Les méthodes d’évaluation par analysespuétrigue ne s’appliqguant qu’aux
matériaux homogenes, la comparaison n’a porté gukes systémes gaz/matériau formés par
le n-octane et I'acétate d’éthyle d’'une part, l®ohéplein, le béton cellulaire, le placo-platre et
la brique d’autre part (Figure 16).
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Figure 15 : Distribution en taille des pores destéraux étudiés
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Figure 16 : Comparaison des coefficients de diffashesurés par la méthode de la micro-
balance (CSTB et VTT) et par la méthode CLIMPAQ)(&Bec les valeurs déterminées a
partir des tests de porosimétrie & mercure (LEPTAB)

En préambule a I'analyse des résultats obtenusclpgrune des meéthodes, il convient de
préciser que d’'une maniére générale, les mesurediffisivités a partir de cellules de
diffusion se caractérisent souvent par une forteriitude et une piétre répétabilité des
résultats. Cela se vérifie sur la Figure 16 ou bate parfois de grandes disparités entre les
coefficients mesurés par le VTT, le CSTB et le $BlUr un méme systeme COV / matériau.
Pour le couple n-octane — béton cellulaire, leswal obtenues varient par exemple du simple
a plus du double entre le VTT et le CSTB alors uenéthode et le matériel utilisés sont

strictement identiques.

Concernant la comparaison des valeurs mesuréedcatées par notre méthode, on note que
ces derniéres sont finalement du méme ordre dedguanet se situent dans le domaine
d’incertitude des valeurs mesurées. Le fait que desfficients de diffusion effectifs
déterminés par nos soins soient systématiqueme@érisurs aux valeurs mesurées par les
trois autres laboratoires montre que les différenae peuvent en aucun cas résulter de
caractéristiques d’adsorption des systémes quiiefgrade la diffusion de surface le
phénomene diffusif dominant et signifieraient paméme que les diffusivités mesurées ne
sont pas des diffusivités effectives mais des diffites apparentes. En pareille situation, nos
valeurs tendraient en effet a étre plus faibleslgadiffusivités mesurées, ce qui n'est donc
pas le cas. De plus, les coefficients de partititesurés parallelement aux expériences de
diffusion par le SBI (Meininghaus et al, 2000) tentda indiquer que le flux de matiére
diffusé a la surface des pores est manifestemestitférieur au flux transporté en phase
aérienne.
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Chapitre VI : Simulations numériques

En réalité, la principale raison aux différencesasliées entre nos valeurs d’'une part, et celles
mesurées par le CSTB, le VTT et le SBI d’autre, st probablement liée & I'approximation
faite par ces trois équipes sur la valeur du gradie concentration a travers les matériaux.
Les valeurs dedC qui ont été retenues pour déterminer les coeffisiede diffusion
correspondent en effet a la différence de concémtrantre la chambre et I'ambiance (pour
les essais avec la micro-balance) ou entre la grengt la seconde chambre (pour les essais
avec la méthode CLIMPAQ), alors que les valeursgadtes correspondent en fait a la
différence de concentration entre les deux facemdtériau. Cette approximati@onstitue
une surestimation du gradient de concentratiomedwit finalement & une sous-estimation du
coefficient de diffusion réel. Dans le cas spéoiqdu placo-platre, les mesures de
coefficients de diffusion ont été réalisées en eorant le papier sur I'échantillon de
matériau, ce qui peut également expliquer la difiée observée entre les valeurs calculées et
mesurées.

Globalement, I'analyse comparative que nous vewmensvrer et les quelques commentaires
qui 'agrémentent tendent donc a démontrer |la pemtge de la procédure que nous avons
utilisée. Elle souligne aussi l'intérét que peusater 'utilisation d’essais porosimétriques
pour I'évaluation des coefficients de diffusion ddas matériaux du batiment. Outre le fait
gu’elle ne nécessite pas de dispositif expérimestacifique et qu'elle permette de
s’affranchir des problemes de métrologie, les ppggex avantages de cette méthode sont sa
rapidité et une certaine forme d'universalité : umealyse porosimétrigue ne nécessite
typiguement que 1 a 2 heures, ce qui est dérismneparé aux temps de mesure avec un
dispositif expérimental du type de ceux utiliséaglke cadre du projet MATHIS. Par ailleurs,
la méthode permet d’accéder au coefficient de siifiu effectif de n'importe quel gaz a
'intérieur du matériau ayant fait I'objet d’'une apse porosimétrique, et méme
éventuellement de caractériser sa dépendancewssde la température (a partir d’'une loi
décrivant les variations du coefficient de diffusidans I'air en fonction de la température).
Par opposition, dans le cas des expériences pééserti-dessus, toute variation d'un
parametre d’étude implique que soit mise en ceuveenouvelle campagne de mesures.

L’ensemble des résultats présentés dans ce pahegaafait I'objet d’'un article récompensé
du prix de la meilleure publication dans la revaeldor Air pour la période 2003-2005
(Blondeau et al, 2003).

4. APPLICATIONS

4.1- DYNAMIQUE DE _SORPTION ET CONSEQUENCES SUR LA GESTION DE LA VENTILAT ION
DANS LES BATIMENTS

La premiere application des modeles d’interactioliugnt/paroi a été effectuée dans le cadre
d'un programme de recherche national baptisé «@&rode Pilotage de la Qualité des
Ambiances Intérieures » (GPQA) lancé a linitiatia Plan Construction et Architecture
(PCA) du Ministére de I'Equipement, du TransportetLogement. Sur la base des données
de sorption et de diffusion disponibles, I'étudepwsée visait a vérifier I'aptitude des
modeles élémentaires sélectionnés a reproduirayaamiques d’adsorption / désorption
induites par les matériaux de revétement intéretuat analyser quelles pouvaient étre leurs
conséguences sur la gestion de la ventilation @tisénts (Blondeau et al, 2000). Plus que la
simulation de situations réelles ou la préconisatie solutions directement applicables, cette
premiére contribution avait donc une vocation &la fondamentale et prospective centrée
sur la compréhension des phénomenes et le questimmt quant a un certain nombre de
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Chapitre VI : Simulations numériques

principes établis définissant le concept de qualéd’air intérieur et les moyens d’'y accéder
via la ventilation.

L’étude a été menée en utilisant un code nodal mmm® développé en langage fortran sur la
base des équations présentées dans le paragrapée données de sorption disponibles a la
période de I'étude étant pour le moins éparsesiteglations ont été conduites en choisissant
I'acétone comme traceur de la pollution et en nesici®rant que deux types de matériaux de
revétements intérieurs différents : une couche dmmi de peinture acrylique (matériau
polymérique fin) ou 20 mm de bois aggloméré (matégpais et poreux). L'acétone n’étant
pas connu comme faisant partie des composés lesr@actifs en phase aérienne, aucune
transformation homogéne dans I'ambiance n’a ét&idérée. Par ailleurs, en référence aux
résultats expérimentaux obtenus, la sorption deétane sur les deux matériaux de référence
a eté considérée comme étant de type physiquer(tet de I'équation (8) a été pris égal a 0.
Dans ces conditions, le phénoméne d’interactioupot / paroi ciblé dans I'étude était
clairement I'effet de puits réversible.

4.1.1-ANALYSE PHENOMENOLOGIQUE

Les premiéres études de cas ont été dédiees aséaaniévidence des effets induits par la
présence des parois a partir de configurations diment et de sollicitations
environnementales extrémement simples. Elles omisist® a comparer les profils de
concentration obtenus en tenant compte ou en ightes transferts dans les matériaux, ceci
afin de pouvoir évaluer I'importance de la conttibn des parois au transport de polluants et
juger de l'influence de paramétres tels que la &atprre, la nature ou I'épaisseur du matériau

de revétement sur la qualité de l'air intérieur.

A titre d'illustration, les deux graphiques qui goosent la Figure 17 présentent les profils de
concentration obtenus avec un revétement peirdwes; un revétement en bois aggloméré et
en considérant qu’il n’existe aucune interactiotreetiacétone et les parois (dans ce dernier
cas, les coefficients de transfert convectif sanpdsés a 0 dans le programme). lIs

correspondent a une configuration ou la perturbatiovironnementale est une source interne
dont le profil d’émission en acétone est de typenisaique (0 a 10 mg/s sur une période de
24h). Les deux situations simulées ne se distiriggea par le taux de renouvellement d’air

présumé du batiment : 0.1 vol/h dans le premierTasl/h dans le second.
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Figure 17: Comparaison des profils de concentragiamtérieures correspondant aux cas de
figure « revétement bois aggloméré », « revétempenture » et « aucune interaction avec
les parois » (concentrations en régime périodigiadlé
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Outre les differences de niveau moyen des condemisaentre les deux graphes qui
s’expliquent aisément par une plus forte dilutien’dcétone par la ventilation lorsque le taux
de renouvellement d’air augmente, les élémentsatiyar les plus intéressants viennent de la
comparaison des courbes obtenues pour un mémel¢arenouvellement d’air : quel que soit
le matériau de revétement testé, on note un dépbasanporel et un amortissement des
profils de concentration par rapport a ce que bbtiendrait s'il n’y avait aucune interaction
entre l'acétone et les parois.

Concernant le déphasage, qui en l'occurrence esinie avance de phase, les différences
notoires qui apparaissent entre les deux graphigaekgnent la forte influence du taux de
renouvellement d’air : alors qu’il atteint pres @eéneures pou = 0.1 vol/h, le déphasage
devient quasiment imperceptible paQr= 1 vol/h. En revanche, a taux de renouvellement
d’air égal, on ne note pas de différences sigrtifiea quant aux effets engendrés par chacun
des deux matériaux de revétement sur les concengsaambiantes: le déphasage induit est
sensiblement le méme pour la peinture et le bogdoatgre, et 'amortissement n'est que
légérement plus prononcé pour le bois aggloméréquela peinture.
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Figure 18: Profils de concentrations a I'intériedes matériaux et débit a I'interface
ambiance/parois pour un taux de renouvellementraiaiO.1 vol/h

Pour aller plus loin dans l'analyse, tenter d’egpér les similitudes de comportement
observées entre des matériaux aussi différentscque testés, et par suite se donner les
moyens d’évaluer I'impact sur la qualité de I'agsdmatériaux utilisés en fonctions de leurs
propriétés environnementales, nous avons dans aongdemps analysé les évolutions des
concentrations a l'intérieur des matériaux de rmw@nt et du flux massique d’acétone a
I'interface avec I'ambiance (Figure 18). Sans geasdrprise par rapport aux phénomeénes
observés a partir des concentrations ambiantegridds de concentration dans les pores
montrent eux aussi un déphasage et un amortissewment’augmentation de la distance a la
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surface libre. Ces résultats caractéristiques dytgsteme capacitif expliquent I'effet d’inertie
solutale que confére au batiment la combinaisonptiéaomeénes de sorption et de diffusion
dans les matériaux. Comme l’illustre le profil diexfinterfacial, les parois jouent un réle de
tampon vis-a-vis de la pollution intérieure: elt@mtribuent a limiter le pic de concentration
dans l'air en accumulant une certaine quantité é@ae émise dans I'ambiance, mais
restituent la majeure partie de la masse adsodréque le gradient de concentration entre
'ambiance et les parois s’inverse. En fait, laf@énce sur une période entre les quantités
transférées de I'ambiance vers les parois et desspeers 'ambiance correspond au débit de
fuite vers le milieu extérieur.

Bien entendu, les notions qui viennent d’étre éémgupour caractériser les effets de la
présence des parois sur la qualité de l'air intérsmnt aussi celles utilisées pour caractériser
le rGle des parois dans le comportement thermiggebdtiments, et I'analogie entre transferts
de chaleur et de polluant dans les matériaux edegéte. En comparant la loi de Fourier qui
régit les transferts de chaleur par conductionest équations (4) et (11) qui décrivent
respectivement le transport des polluants dansniagriaux poreux et non poreux, il est
d’ailleurs possible d’établir une correspondanaeale entre les grandeurs caractéristiques
des transferts de chaleur et de masse (Tableau 5).

Tableau 5 : Correspondance entre les grandeursaaérastiques du transfert de chaleur et
du transfert de polluant dans les matériaux

Transfert thermique Transfert de polluant
Matériau poreux Matériau non poreux
Loi de Fourier Loi de Fick Loi de Fick
o _aper oc _ D,,,0°C Crat D, .0°C...
ot ot ot
Diffusivité thermique du | Diffusivité apparente du | Coefficient de diffusion du
matériau polluant dans le matériau |polluant dans le matériau
/1 2 -1 D
a= (m“.s?) D, =—— (m?.s?) 2 1
pmath pp £+ pmat i Dmat (m .S )
pair oC
Conductivité thermique du Coefficient de diffusion du
matériau polluant dans les pores
A (W.mtK? D, (m%s?)
Capacité calorifique du | Capacité d’accumulation du
matériau polluant dans le matériau
— 3 1o-1
G = pmath (‘Jm K ) C, =&+ pmati
loair aC

Compte tenu de I'étendue des connaissances déeesmepuis des années dans le domaine
de la thermique des batiments, la démonstrationette analogie se révele étre d’'un grand
intérét pour la compréhension des phénomenes ligsrderactions polluants / matériaux.
Ainsi, le Tableau 5 montre que la grandeur caratig¢ue du transport de polluant dans les
matériaux poreuxDapp fait intervenir les caractéristiques de diffusiorinseque de ce
polluant a travers le tern®, (ou De si la diffusion de surface est négligée) mais égaht

ses caractéristiques de sorption a travers la ptdsotherme d’adsorption. Ici, la masse
volumigue mesurée pour le bois aggloméré est dekgaf® et le coefficient de diffusion
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effectif calculé & 25°C pour I'acétone est de 1188 m*.s*. Comme par ailleurs I'asymptote
de faible concentration de I'isotherme d’adsorptoumne pente de 0.70, mais que compte tenu
de l'allure des isothermes (Figure 9), cette pgraat étre de 1 a 2 ordres de grandeur
supérieure dans le domaine des fortes concentsationnote que le coefficient de diffusion
apparent de I'acétone dans le bois aggloméré se siisemblablement entre L@t 10™°
m®.s?, c’est-a-dire du méme ordre de grandeur que Ifficiemt de diffusionDy, pris pour
I'acétone dans la peinture.

Dans le cadre de la recherche de moyens de cormd&lea qualité de lair intérieur par
I'utilisation de matériaux adaptés au contexte emriemental du batiment, I'analogie entre
transferts thermiques et de polluant oriente égatgrfianalyse vers les notions d’épaisseur
utile des matériaux de revétement ou de profondeupénétration des polluants dans les
matériaux. Ces notions sont frequemment utilisémss de domaine de la thermique du
batiment pour caractériser l'inertie induite pasteucture du batiment. Pour une sollicitation
en température de type harmonique a la surfaceeddamoi assimilable a un milieu semi-
infini, 8(0,t) =T,e'“, la profondeur de pénétratiah (m) est par exemple définie comme la
distance & laquelle 'amplitude des variationsetapérature n’est plus que dé T, (Roulet,
1987). Elle se calcule par la relation :

_ |aP
@—JZZ (34)

ouP (s) désigne la période du signal de sollicitation.

Le retardrr (s) avec lequel le maximum de température appanaiite profondeur (m) de la
surface se calcule quant a lui par la relation :

P
=X, |— 35
=X, (35)

Par analogie, 'inertie solutale d’un batiment gaitrétre caractérisée a partir des profondeurs
de pénétration des polluants dans les padgigm), et des retards de signaux enregistrés a
une profondeux, 77m (S), qui pour un matériau poreux seraient alofmidépar les relations :

D.,.P

5m = L;Tp (36)
et
=X |— (37)
-
47]‘3app

La seule condition a la validité de cette tranggmside grandeurs thermiques et massiques
est que le termé®,,, soit une constante. Ceci implique que lisothernsdsbrption du

polluant puisse étre décrite par un modele linédares le domaine de concentration étudié, ce
qui est généralement le cas dans le cadre descajqtis courantes puisque comme cela a
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maintes fois été mentionné, les concentrationsharsg gazeuse qui sont mises en jeu sont
relativement faibles.

4.1.2-CONSEQUENCES SUR LA GESTION DE LA VENTILATION

Aprés avoir mis en évidence les effets que sontepibles d’induire les parois sur les
concentrations en polluants, nous avons logiquemEnamenés a nous poser la question de
leurs conséquences sur la gestion de la ventilatenbatiments. En dépit de la remise en
cause d’un certain nombre de principes évoquéatsrdiiction a ce document, la ventilation
est toujours percue comme le principal moyen ddacsur la qualité de l'air intérieur. Le
probleme est alors que la fonction de tampon sotut@xercent les parois nécessiterait que
le batiment soit vu comme un systeme capacitiftsatpie les régles de ventilation pour la
qualité de I'air qui sont actuellement utiliséestimmnent nullement compte des interactions
avec les matériaux, et considére donc le batimeninte un systeme a transfert direct.
Puisque tout climaticien qui se respecte ne saatgiturd’hui concevoir une installation de
chauffage ou de rafraichissement sans intégrerasgects liés a l'inertie thermique du
batiment, la démonstration des analogies entréseffeermiques et solutaux induits par les
matériaux amene légitimement a se demander sirdgg|pes actuelles de la ventilation ne
conduisent pas a des solutions inadaptées auxepnellposeés.

Partant de |a, I'idée a donc germé d’aborder leblgroe de la définition de stratégies de
ventilation adaptées aux conditions environnemesjad I'usage, mais aussi et surtout aux
dispositions constructives des batiments (matériatiisés). Evidemment, dans le contexte
énergéetique actuel, cette recherche n'a pu étrsodise des contraintes liees aux
préoccupations d’économie d’énergie : avec le meefment des exigences en matiere
d’isolation de [I'enveloppe fixées par les derniéredglementations thermique, le
renouvellement d’air en période hivernale comme/alst constitue désormais un parameétre
tres sensible de la charge climatique des batimestsn maintien dans des limites
raisonnables constitue donc un élément clé deussi® des politiques énergétiques dans le
secteur du batiment.

Cette composante énergétique confere d’ailleurtssimu intérét au probléme traité puisqu’elle
induit la notion d’'optimisation. Il n'est par exefappas nécessaire de faire appel aux
simulations pour comprendre que dans le cas oldege de pollution du batiment résulte
essentiellement d’'une émission interne, la solutonduisant a la meilleure qualité de l'air
intérieur consiste a le ventiler en permanence awecdébit d'air neuf maximum. En
revanche, méme dans ce cas simple, la prise enteothp critere énergétigue modifie
considérablement la donne dans le sens ou ellégogun compromis entre qualité de I'air et
consommation énergétique. Elle nécessite par esllieudéfinition de niveaux d’acceptabilité
relativement aux deux composantes de I'évaluatbenqui est a I'heure actuelle un sujet
prioritaire : dans le cadre de la directive européesur la performance énergétique des
batiments, I'élaboration d’échelles de consommationitaires de référence consensuelles
constitue un pilier des futurs décrets sur la digasion énergétique des batiments ; de
maniéere similaire, les institutions sanitaires oiagiles et internationales (AFSSET, OMS, US-
EPA, ...) travaillent activement depuis quelques asn& la proposition de valeurs guides
(concentrations moyennes a ne pas dépasser) pountérieur.

L’étude ayant comme nous l'avons déja évoqué dagentté axee sur le développement
méthodologique que sur le traitement de cas dimeaté transposables a la réalité, deux
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visions de I'optimisation €énergético-sanitaire déiments ont été développées a travers deux
études de cas distinctes :

* La premiere a consisté a proposer une méthodoldgieecherche du scénario de
ventilation permettant d’obtenir un niveau de ¢éadie I'air intérieur maximal tout en
satisfaisant une exigence fixée quant a la quadtda# introduite quotidiennement
dans le batiment.

» La seconde, complémentaire a la premiére, a véveldppement d’'une méthodologie
de conception de la ventilation permettant d’atteenun niveau de qualité de I'air
intérieur donné en introduisant une quantité diawf minimale dans le batiment.

Dans les deux cas, les résultats des simulationgtértranscrits en termes d’exposition au
polluant (acétone) des usagers du batiment. Laégroe classiquement utilisée pour qualifier
le risque sanitaire lié a la présence d’'un polluaaotd’'un mélange de polluants, fait en effet
intervenir une dimension temporelle destinée a gneren compte le risque accidentel
(résultant d’'une concentration ponctuellement tedevée), mais également le risque
chronique (inhalation répétée ou prolongée de potlta concentration plus faible). Elle
repose ainsi sur la mesure ou le calcul d'indicésxmbsition qui correspondent aux
concentrations moyennes pondérées par le tempdiffésents polluants auxquels sont
exposes les populations d’individus étudiées. R I'air soit considéré comme étant sain
(ou tout du moins sans danger avéré), ces indiegakition doivent étre inférieurs aux
valeurs guides dont il a été fait mention ci-dessus

Pour les polluants qui n’interagissent que physiger® avec les matériaux, cette dimension
temporelle est d’ailleurs extrémement importantesque la dénomination d’effet de puits
réversible qui caractérise les phénomenes obsaachst clairement s’il en est besoin que la
charge de pollution du batiment n’est pas réduatielg présence des parois, mais simplement
étalée dans le temps. Des lors, par le fait quebnemie sources de pollution sont directement
liées a l'activité des usagers - les polluants ganis pendant les périodes d’occupation du
batiment - mais que ces usagers ne sont pas niegssa présents en permanence dans le
batiment (cas des béatiments tertiaires par exempleijisation de matériaux idoines peut
contribuer a amortir et déphaser suffisamment tesilp de concentrations ambiantes pour
que I'impact sur le taux de renouvellement d’amettre en ceuvre pour garantir une qualité
de l'air satisfaisante aux usagers (et par suitedmction des déperditions journalieres par
renouvellement d’air) soit significatif.

Les études de cas ont été élaborées dans cettgi@pi batiment a occupation discontinue:
I'émission d’acétone a été supposée constanteat &gl0 mg:Stout au long de la période
présumée d’'occupation des locaux (plage horairelZBh-et 14h-18h) et trois temps
d’exposition ont été définis : 1 h pour caractéri@xposition de pointe, 8 h pour caractériser
I'exposition chronique journaliere des individug sur lieu de travail, et 24h pour illustrer
les différences qu’occasionneraient une occupatmmtinue par rapport a la configuration
d’occupation partielle considérée.

4.1.2.% SCENARII DE VENTILATION POUR UNE QUALITE D AIR MAXIMALE

Le premier probléme que nous nous sommes proposésdadre se résumait a la question
suivante : quel schéma de ventilation du batimdafini par la spécification du taux de
renouvellement d’air a chacune des heures de tagey permet d’obtenir la meilleure qualité
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de lair intérieur, c’'est-a-dire la plus faible egition sur 1h, 8h ou 24h, compte tenu des
hypothéses et contraintes suivantes :

» Le batiment est équipé d’'une VMC a deux vitessagpremiere permet d’obtenir un taux
de renouvellement d'air du batiment égal a 0.5 hvadt la seconde un taux de
renouvellement d’air égal a 1 vol/h. Dans le cagaoMMC ne fonctionne pas, le taux de
renouvellement d’air correspond aux infiltratiorss fes facades et vaut 0.1 vol/h.

e Le taux de renouvellement d’air peut étre modifiétés les heures.

* Pour des raisons énergétiques, la quantité totale reuf introduite ne peut excéder 13
fois le volume du batiment, cette valeur corresponé une ventilation permanente avec
un taux de renouvellement d’air moyen (24 x 0.5HWo

Cette formulation du probléme définit plus dé*€blutions potentielles qui correspondent en
théorie a autant de configurations a simuler. Hegsgment, en pareil cas, la théorie des plans
d’expérience permet de réduire significativementdenbre de cas a traiter en identifiant les
zones du domaine des solutions potentielles qoilvient d’explorer pour en extraire la
meilleure. Leur application nous a ainsi permigéuire a 154 le nombre de simulations a
effectuer.

Les Figure 19 et Figure 20 présentent les résuitattsnus pour chaque type de revétement de
paroi. Elles montrent que la stratégie de ventietbptimale est la méme pour atteindre les
niveaux d’exposition minimale sur 1 heure et sure8res, ceci quel que soit le matériau de
revétement intérieur (ce qui n'est pas surprenaompte tenu des similitudes de
comportement relevées précédemment) ; elle corduit volume total d’air neuf introduit
équivalent a 11.6 volumes du béatiment. Il est ggsant de noter que si la période ou le taux
de renouvellement d’air le plus élevé (1 vol/h) &stplus largement utilisé correspond
globalement a la période ou se produit I'émissim-12h et 14h-18h), la relation émission /
commande de la ventilation maximale n’est pourtpas systématique. D’une certaine
maniére, ces premiers résultats ont donc confiragpnésomptions quant a la possibilité de
réduire le renouvellement d’air des batiments pachoix judicieux de matériaux.
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Figure 20: Scénarii de ventilation permettant debir les plus faibles valeurs d’exposition
dans le cas d’'un revétement intérieur en peinturylague

4.1.2.2 SCENARII DE VENTILATION POUR UN RENOUVELLEMENT DAIR MINIMAL

La seconde approche utilisée pour appréhenderdstiqn de I'optimisation de la ventilation
relativement aux critéres de qualité de I'air etabnhomie d’énergie a été formalisée par la
problématique suivante : comment doit étre commardéventilation pour que le volume
d’air neuf introduit quotidiennement dans le batmneoit le plus faible possible tout en
garantissant des expositions inférieures a detss#akposition déterminés ?

La réponse a cette question suppose la mise eneodavméthodes d’optimisation plus ou
moins complexes qui nous ont amené a transféree wottil de simulation de la qualité de
I'air intérieur dans I'environnement MATLAB/Simulkn

Concernant la ventilation, le batiment a une ndavigis été supposé équipé d’'une VMC a
deux vitesses, sa commande automatique s’effechaarie biais de deux relais. Le premier

enclenche le fonctionnement a allure réduite : ohtdbue a faire passer le taux de

renouvellement d’air du batiment de 0.1 & 0.5 vollle second relais enclenche le

fonctionnement a plein régime du ventilateur ait passer le taux de renouvellement d’air de
0.5 a 1 vol/lh. Comme par ailleurs certaines comiteai technologiques imposent que les
moteurs de ventilateur ne soient pas actionnégau3 fois par heure, il a été imposé comme
contrainte supplémentaire que le régime de veiatilate pouvait étre révisé que toutes les 10
minutes (ce qui n'autorise que 3 démarrages etédsadlu moteur au maximum).

Finalement, le probleme doptimisation proposé iag a déterminer les niveaux de
concentration intérieure devant faire office de signe des deux relais pour que soient
respectées les conditions de qualité sanitairéatdteambiant ; ces dernieres ont été exprimées
comme I'établissement d’'une exposition de pointk) (ibférieure a 237 mg/?ne_t\ d'une
exposition sur les 8 heures d’occupation du battrivdérieure a 178 mg/fsoit 1/16™® des
valeurs guides établies par les organisations aeest pour des individus physiguement
robustes.

Pour des parois revétues de bois agglomére, |egmin de la procédure de minimisation
utilisée a ainsi conduit a des niveaux optima delesiehement des relais 1 et 2 valant
respectivement 122 mgfmet 218 mg/m La Figure 21 présente le profil de taux de
renouvellement d’air, I'évolution temporelle deslices d’exposition et le débit cumulé d’air
introduit dans le batiment au cours des 4 premans de la semaine (le cinquiéme jour est
identiqgue au quatrieme). Pour davantage de détaild;igure 22 cible pour sa part la
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visualisation sur le quatrieme jour qui est celur equel a été opérée I'optimisation. I

correspond en effet au début de la phase de régériedique établi et la satisfaction des
contraintes d’exposition au cours de cette jourin@gique nécessairement leur respect au
cours des jours précédents.
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4.2-M ODELISATION DES EMISSIONS EN COV PAR LES MATERIAUX DE CONSTRUCTION

Alors que I'étude menée dans le cadre du GPQA ataiusivement centrée sur la
caractérisation de I'effet de puits réversiblehlese de doctorat d’Anne-Lise Tiffonnet (2000)
a pour sa part été dediée prioritairement a |'éteie émissions en COV par les matériaux de
construction et de revétement du batiment.

Co-encadrée a 50% du temps avec le Professeur isrétiard, et financée par la

Communauté d’Agglomération de La Rochelle, cettes¢ha également fait I'objet d’'un
partenariat entre le LEPTAB et la Direction desdesiet Recherche d’EDF, pour qui I'enjeu
était a moyen terme d’implémenter des modéles phgsi d’émission dans le logiciel de
simulation CLIM2000.

Pour comprendre les motivations qui ont présidésatavaux entamés dés 1996, en méme
temps que l'originalité de la vision que nous avdésgeloppée par notre culture des transferts,
il convient de rappeler que les tres nombreusededtinenées sur le sujet dans les années
1990 ont le plus souvent été conduites suivant méene approche a forte connotation
empirique. Basée en premier lieu sur des mesurenenonnement contrélé (température,
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humidité, taux de renouvellement d’air), cette appe qui a certes perdu en crédibilité mais
est toujours d’actualité, considere le taux d’émisen COV par les matériaux comme la
grandeur caractéristique du phénomeéne. Les teaisé® sur les matériaux (ou pire des
assemblages de matériaux !) consistent ainsi aoperpdes valeurs de taux d’émission a
différentes échéances a partir de la date de di#gmiessais, qui constitue par voie de fait
I'origine des temps pour I'’émission, voire de sfiéciles coefficients de modéles empiriques
ou semi-empiriques traduisant la décroissance a®s d’émission mesurés en fonction du
temps.

Bien que parfois difficile a intégrer par la comrauteé scientifique d’obédience chimique, les
limites, voire la caducité de cette démarche, deaat évidentes si le probléme est abordé
sous l'angle des transferts. Transposée en ternteadsfert de chaleur, elle reviendrait par
exemple a caractériser le pouvoir isolant d’'un meté(ou d’'une paroi) par la spécification
d’'un flux de chaleur échangé avec I'ambiance. @acan sait que ce flux de chaleur n’est
que le résultat des conditions environnementalasarface du matériau qui, dans le contexte
de batiments existants, varient en permanence greasdeurs d’intérét, qui permettent a la
fois de hiérarchiser les matériaux vis-a-vis dadquropriétés thermiques et de caractériser
leur comportement en régime variable, sont la cotidté thermique et la capacité
calorifique, des caractéristiques intrinsequemateériau.

Par analogie directe, la réflexion a été orientéeal part sur la possibilité de caractériser le
potentiel d’émission des matériaux par la spédificade paramétres physiques intrinséques
aux systemes COV/matériau ciblés, et d’autre partssnécessité de recourir a des modeéles
physiques couplant transferts dans les matériawdagts I'ambiance pour prédire la
dynamique d’émission et ses conséquences sur laéqda l'air intérieur (Tiffonnet et al,
2001a et 2001b). Fort logiqguement, lI'analyse deénpménes élémentaires de transport
présentée dans le second paragraphe de ce chapisea rapidement amené a conclure que
les mécanismes de transfert de polluant entre iamale et les profondeurs des matériaux
étaient les mémes que l'on traite de l'effet detpuéversible suscité par la présence d'un
matériau en contact avec I'ambiance, ou de sonsémnign COV : dans les faits, le sens et le
flux des échanges de matiere sont dictés par thegriade concentration, et la modélisation de
'un ou lautre des phénoménes n’est numériquentpriin probleme de définition des
conditions initiales du modele. En imposant comnoacentrations au temps= 0 les
concentrations en COV mesurées par analyse chindgne les matériaux, le modéle doit
prédire une émission vers I'ambiance, émissiondgaroit au fur et a mesure que le gradient
de concentration matériau / ambiance s’estompdesSiICOV contenus dans le matériau
proviennent également d’autres sources dans lenbatj la transition entre la fonction
émettrice et la fonction de puits des matériaufeituera automatiquement des lors que ce
gradient de concentration s’inverse. Ainsi, aloug djeffet de puits et I'émission en COV
avaient jusque la été traités comme des phénondmesture différente, et représentés en
tant que tels par des modéles spécifiques, la admatéveloppée dans le cadre de la thése
d’Anne-Lise Tiffonnet, basée sur [lutilisation duméme modéle de transfert
ambiance/matériaux, est apparue a la fois novagicphysiquement consistante. Par la
volonté d’'un petit groupe de scientifiques de faiadoir ce concept, et en dépit des intéréts
particuliers ou des lobbies industriels qui pronemtore trop souvent pour le conservatisme,
la progression de I'idée que la mesure de parameétieetransport (coefficients de sorption,
coefficients de diffusion, contenu en COV des mats) se substitue un jour aux mesures de
taux d’émission ne fait aucun doute.
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Les paragraphes qui suivent présentent quelquaekatssqui illustrent a la fois le principe et
le potentiel de la méthode proposée pour caraetéfisement I'impact des émissions en
COV sur la qualité de lair intérieur. Pour mettea évidence l'importance de la juste
interprétation des phénomenes élémentaires deptrenmais aussi les limites de la démarche
et le champ de connaissances restant a exploreragadomaine, nous décrivons avant cela
les hypothéses qui ont servi de support a tousesifeulations.

4.2.1-HYPOTHESES DE MODELISATION

Les simulations des émissions en COV par les naabériont été réalisées avec I'outil

numerique développé pour les besoins de I'étudeédente, c’'est-a-dire en considérant des
conditions d’air sec et en excluant toute reprégemt des possibles interactions entre les
polluants ciblés et les autres especes gazeusésnaes dans l'air ou identifiees comme

constituants des matériaux étudiés. Il s’agit assent la d’'une hypothése simplificatrice

dont les effets sur les résultats obtenus sontiif$ a évaluer.

Il est également important de préciser que dasadede matériaux emissifs poreux neufs, les
trés fortes teneurs en COV qui peuvent étre mesudans les pores conferent tout de méme
guelques spécificités au probleme de la modélisates émissions. La premiere tient au fait
gue les modéles considérent des équilibres d’atisarfmcaux a la surface des pores, ce qui
implique que pour une représentation correcte d&saehtes phases du processus d’émission,
les isothermes d’adsorption doivent étre définiasun modéle permettant de les ajuster au
mieux de leur origine jusqu’aux concentrations medes relevées dans les pores. Cet
élément a notamment justifié que nous procédioa éaractérisation expérimentale des
isothermes de sorption dans un domaine de contientran phase aérienne qui peut au
premier abord paraitre tres large si I'on se ré&nre concentrations classiquement mesurées
dans I'ambiance.

La deuxiéme spécificité résultant des fortes cotmagons dans les pores des matériaux
concernent la représentation des transports pasiifi. Pour les simulations, les coefficients
de diffusion dans les pores des matériaDy, ont une nouvelle fois été pris égaux aux
coefficients de diffusion effectifs calculés parrnt@éthode de Carniglia. Si I'on se fie aux
résultats de I'analyse d’ordre de grandeur évogiaées le paragraphe 2.2.2 d’'une part, et a la
forme concave des isothermes d’adsorption de baettans le bois aggloméré d’autre part
(la pentedC4 X augmente avec la concentratio)) il apparait néanmoins tout a fait possible
gue la diffusion de surface puisse constituer Iénpmene diffusif dominant, au moins au
cours des premieres phases du processus d’émikhierfois encore, si tel est le cas pour les
configurations que nous avons simulées, I'erremmrase n'en demeure pas moins difficile a
apprécier en raison du manque de données précisdsssvaleurs que peuvent prendre les
coefficients de diffusion de surfate.

4.2.2-DETERMINATION DES TENEURS ENCOV DANS LES MATERIAUX

A l'inverse de l'industrie alimentaire ou la tramspnce sur la composition des produits
commercialisés est une contrainte incontournabler ges fabricants, I'affichage de la

composition chimique des produits de constructitenrevétement ou de décoration se heurte
toujours au sacro-saint secret industriel brandigéobby chimique dés lors que ce theme est
abordé. A l'exclusion des centres anti-poisons|élgislation ne fixe aucune obligation

d’'information sur le sujet, ne serait-ce que qaslie, contraignant ainsi les scientifiques a
développer eux-mémes leurs propres moyens d’arsaBigela base de suppositions plus ou
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moins crédibles. Plusieurs méthodes peuvent étreées pour accéder aux teneurs en COV
dans les matériaux du batiment. Les méthodes detin par solvant ou par désorption
thermique a haute température (Tichenor, 1996)ébt@tles plus utilisées dans les années
1990 ; elles présentent néanmoins le risque quaices especes contenues dans le matériau
soient transformées par ces proceédés relativemetdnts. Pour les matériaux secs, une
alternative intéressante basée sur un concassaggéaique du matériau suivi d'une
désorption thermique douce par lit fluidisé a étéppsée par Cox et al (2001). Enfin, la
troisieme méthode qui peut étre utilisée consistintagrer dans le temps les profils
d’émission mesurés dans une chambre environneraemtais a rapporter les quantités de
COV calculées a la masse ou au volume de matédaugn dériver leur teneur (Elkilani et
al, 2003; Little et al, 1994). Elle permet d’unatage maniere de valoriser les nombreuses
données d’émission qui existent mais peut danséimentemps contribuer a sous-estimer les
teneurs réelles si le profil d’émission s’étale gne longue période.

En lien avec I'étude précédente, des analyses gbasiont été conduites sur des échantillons
des deux matériaux précités, a savoir la peintarglique (Tableau 6) et le bois aggloméré
(Tableau 7), pour déterminer leur composition empasés organiques volatils. Ces analyses
ont été effectuées par couplage entre chromatogragphphase gazeuse et spectrométrie de
masse (GC/MS) d’'une part, chromatographie en ppgageuse et détection a ionisation de
flamme (GC/FID) d'autre part. L'extraction a étéliéée par voie chimique pour ce qui
concerne la peinture (extraction a l'acétone), aat \wie thermique (a 150°C) pour ce qui
concerne le bois aggloméré.

Tableau 6 : Concentration des 3 COV identifiés daneinture acrylique

Composé Masse volumique (g/l) Concentration (g/g)
1,2-propanediol 1040 0.047
2-butoxyéthanol 900 0.001
2-(2-butoxyeéthoxy)-éthanol 950 0.037

Tableau 7 : Concentrations en COV mesurées dabsiseaggloméré

Composé Densité (g/l) Concentration (Xt0g)

Acétone 790 70.7
Butanal 801.6 41.4
1,4-dioxane 1033.7 84.5
Acide acétique 1049.2 25.3
Hexanal 833.5 21.8
a-pinéne 859 602
Acide butanoique 957.7 32.1
B-pinene 860 81.0
d-limoneéene 840.2 2.51
Benzaldéhyde 1041.5 4.79
Octanal 821.1 68.1
Acide héxanoique 927.4 11.8
Nonanal 826.4 24.0
Bicyclo [221] heptan-2-ol 1,3,3-triméthyl 942 14.9
Bicyclo [221] heptan-2-ol 1,7,7-triméthyl 1011 26.7
Décanal 830 19.9
Longifolene 931.9 110
Caryophyllene 907.5 16.8
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La peinture acrylique étant un matériau polymérigae poreux, les valeurs présentées dans
le Tableau 6 peuvent directement étre utiliséesneeroonditions initiales des modeles pour
reproduire le processus d’émission. En revanches tiacas de matériaux poreux, les teneurs
en COV mesurées correspondent a la quantité td¢ateolécules contenues dans le matériau,
Cot (kOspecietkOmay, alors que les valeurs a deéfinir comme conditiamales sont les
concentrations dans la seule phase aérienne des, p8r(kg/kgi). Ces derniéres doivent
donc étre calculées en écrivant que la masse ti¢atvatiere dans I'’échantillon de matériau
testé se répartit entre la phase aérienne et Eepddsorbée suivant l'isotherme d’adsorpfion
du gaz, soit :

rnmatct?)t = rnairCO + rnmatcg (38)

ou

rnmatctcc)Jt = mairCO + rT'rr1at1: (CO) (39)

Dans ces expressior8% (kg/kgna) désigne la concentration initiale en phase a@®rma;
(kg) la masse de I'échantillon de matériaumgt (kg) la masse d'air dans cet échantillon.
Puisque les deux derniers paramétres sont copétda relation :

rnair = pairg rnmat ! (40)
10 mat

en introduisant I'équation (40) dans I'équation)(3fuis en réarrangeant, on obtient:

co, =Par o+ £(c), (41)

mat
expression & partir de laquelle il est finalemmgsible d’extrair€’.

4.2.3-ETUDES DE CAS

Toutes les études de cas qui sont présentéesas-apt été réalisées en considérant un local
de 162 m ventilé avec de I'air non pollué (taux de renolerekent d’air égal & 0.5 vol/h).
L’acétone a été choisi comme traceur de I'émissiorbois aggloméré (épaisseur 20 mm) et
le propanediol comme composé représentatif de $giam par la peinture acrylique (couche
de 1 mm d’épaisseur dans tous les cas). Pour podefinir les conditions aux limites du
probléme, nous avons également introduit la nai@matériau inerte, qui se caractérise a la
fois par une étanchéite totale aux polluants (agdalifiusion) et 'absence de tout phénomene

de sorption. Enfin, comme précédemment, hypothé&té faite de conditions isothermes dans
'ensemble du batiment (ambiance et parois).

4.2.3.1-ANALYSE DES PROFILS DEMISSION—INFLUENCE DE LA TEMPERATURE

Pour mettre en évidence les différences de prdfésiission qui résultent de la nature des
matériaux émissifs et caractériser I'influence @dgdmpérature, nous nous sommes d’abord
placés dans une configuration de parois extrémesientle : la paroi émissive présente une
surface de 20 fret est constituée du matériau émissif (peinturéas aggloméré) appliqué
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sur un matériau inerte. Toutes les autres paroika ggece sont en matériau inerte (aucun

transfert avec I'ambiance). La température a swbo@ment été supposée égale a 20, 25 et
30°C, correspondant aux températures auxquelles évit déterminées les isothermes

d’adsorption des systémes gaz / matériaux misten je

Dans ces configurations, les résultats obtenus menune évolution des concentrations
ambiantes qui s’apparente dans les deux cas aufilsprobservés en chambre
environnementale, a savoir un pic de concentragigni d’'une décroissance plus ou moins
lente (Figure 23). En l'occurrence, il est intéedsde noter que de part leurs propriétés
structurelles et leur épaisseur de couche difféeres caractéristiques d’émission du bois
aggloméré et de la peinture sont elles aussi dens@mt differentes. L'émission en
propanediol est rapide et massive, conduisant piaigle concentration ambiante important
aprées application, mais une décroissance rapidgtenda moitié de la masse de propanediol
contenue dans le matériau est évacuée en moindtdetde probleme de I'émission quasi
réglé au bout de 3 jours (Figure 24). L’émissioraeétone par le bois aggloméreé est quant a
elle plus lente ; elle se traduit par la persistade concentrations ambiantes d’'un niveau
significatif pendant une période beaucoup plus leng

Les figures relatives a I'émission d’acétone pabdés aggloméré montrent également que
'augmentation de température se traduit par utensgification du processus d’émission, ce
qui est cohérent avec les lois physiques décrik@wblution des coefficients de diffusion, et
surtout de sorption, en fonction de ce parametwve@memental (paragraphe 2) : les
concentrations en phases adsorbées diminuant ausgmlentation de la température, la
libération de molécules liées a la surface desspdvematériau émissif contribue a augmenter
les concentrations en phase aérienne des poremfaraer le gradient de concentration
matériau / ambiance, et donc finalement a augméantaux d’émission vers la piéce.

16 14

---20°C
—25°C|
—-30°C

14

12

129 10

(ug/m)
(mg/n)

Concentration dans I'ambian
Concentration dans I'ambian

0 12 24 36 48 60 72 0 24 48 72 96
Temps (h) Temps (h)

Figure 23 : Evolution des concentrations ambiargascétone et en propanediol (a 30°C)

résultant respectivement de I'émission par le lagigloméré (figure de gauche) et la peinture
acrylique (figure de droite)
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Figure 24 : Evolution temporelle de la masse d’acétémise par le bois aggloméré (figure
de gauche), et de la masse de propanediol émiskagmainture (figure de droite)

4.2.3.24NFLUENCE DU SUPPORT ET DE LA POSITION DU MATERIAU EMISSIF

Aprés avoir vérifié dans une configuration simple des profils d’émission étaient cohérents
avec les phénomenes observés dans la réalit@mrakasons ont été orientées vers I'étude du
processus d’émission dans des configurations phlsstes de parois multicouches.

La premiere étude de cas a consisté a compar@rdéits d’émission en propanediol d'une
peinture appliquée sur du platre (cas n°l), ouwsw premiere couche de peinture seche
(simulant un cas typique de rénovation, cas n°andles deux cas, la température a été fixée
a 30°C et seule la couche de peinture exposémbi#lace a été considérée comme émissive
(Figure 25).Par ailleurs, en I'absence de données sur I'égeitile sorption du propanediol
dans le platre, nous avons supposé que ce detaierégi par une isotherme linéaire de pente
Ko = 5.5 kgi/kgpiare €gale au coefficient de partition (élevé) mesuae ilberstein (1989)
pour le formaldéhyde.

Cas n°1 Cas n°2
g g (g g
(¢D) (D) (] (]
£ ol ¥ |c oo 3 |c
s| Q|5 €S | S s| 3| 3] € | 5
S|&E|E g o S|E|lE|l & |®
o | o O Q [N ) Q
T o E © ol s <E,: <
> = > >
Paroi 1 Paroi 2 Paroi 1 Paroi 2

Figure 25: Configurations simulées pour I'étudel’dgluence
du support du matériau émissif

La Figure 26, qui présente les résultats obtenwsitre qu’'a quantité totale de propanediol
émise égale, la pointe de concentration ambiaritples élevée, et la durée d’émission est
plus courte, dans le cas n°2 que dans le cas nékplication a ces différences trouve son
origine dans le fait que la couche de peinturerinégliaire limite considérablement la
diffusion de propanediol vers l'intérieur de lagarle transfert du polluant s’effectue donc
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essentiellement en direction de 'ambiance et unpgytion importante de la masse totale de
propanediol est émise au cours des premiéres heuiesuive le début du processus
d’émission. Au contraire, les propriétés de transpopposées du propanediol dans le platre
font que ce dernier adsorbe une quantité signifieatle propanediol initialement contenu
dans la peinture, avec pour conséquence immédealender 'émission vers 'ambiance, et
donc le pic de concentration dans la piéce. Auduite de polluant par la face arriére de la
paroi n’étant possible du fait de I'’hypothese de fhul a travers le matériau « inerte », cette
guantité de propanediol accumulée dans le platraéssmoins réémise et diffusée a travers
la couche de peinture aux temps plus longs, avite fwes comme effet un temps de résidence
du polluant dans I'ambiance plus long que danaigent2.
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Figure 26 : Evolution des concentrations ambiargetaux d'émission de la peinture vers
I'ambiance dans les deux configurations de parmiusées

En dehors des aspects scientifiques et pratigégssilia compréhension des phénomeénes et a
la définition de stratégies de gestion des émissjpour la réduction de I'exposition des
usagers, ces résultats numériques se sont avamds drande valeur pour la suite de nos
recherches dans la mesure ou, d’'un point de vulitajifails venaient également corroborer
les résultats expérimentaux de Zhang et Niu (20@3pnt résonné comme un encouragement
a poursuivre I'étude dans cette direction, en aaly cette fois I'influence sur la qualité de
I'air intérieur de la position du matériau émisaif sein de la paroi. Pour ce faire, deux
configurations mettant en jeu I'émission d’acétpaele bois aggloméré ont une nouvelle fois
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été comparées : une paroi revétue d’'une coucheoeadggloméré en contact direct avec
'ambiance dans le premier cas, et une paroi rev@tune couche de bois aggloméré elle-
méme recouverte par une couche de peinture (nossmien acétone) dans le second cas.
Les résultats sont présentés en Figure 27.
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Figure 27 : Comparaison des profils de concentmnat@onbiante en acétone avec ou sans
revétement de peinture sur le bois aggloméreé (tempe 25°C)
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En accord avec les résultats précédents, on natel'gpplication de la fine couche de
peinture contribue a retarder et a étaler dansieps I'émission d’acétone par le bois
aggloméré ; le matériau polymérique joue en quelspree un réle d’isolant vis-a-vis du
transport de polluant.

4.2.3.3INFLUENCE DU TAUX DE RENOUVELLEMENT DAIR

Pour juger de linfluence de la ventilation sur daalité de l'air intérieur résultant des
émissions par les matériaux, une série de simaktoété effectuée en considérant une méme
configuration d’émission en acétone par une coulehbois agglomeéré en contact direct avec
'ambiance, mais en faisant varier le taux de remtlement d’air de 0.5 vol/h a 5 vol/h
(Figure 28). Alors qu’intuitivement chacun tendraipenser que l'augmentation du taux de
renouvellement d’air ne se traduit que par un neeiment du phénomene de dilution, et par
conséquent une réduction dans les mémes propodemesoncentrations ambiantes, la réalité
apparait plus complexe. Outre sa fonction de dilytla ventilation détermine également le
coefficient de transfert convectif a la surfacengiatériau et le gradient de concentration entre
les parois et 'ambiance. En conséquence, l'augatient du taux de renouvellement d’air
s’accompagne d’'une augmentation du taux d’émissiopolluants vers 'ambiance. Dans le
cas de figure traité, les profils de concentratiambiante montrent que cette augmentation ne
compense pas les effets de la plus forte dilutiopalluant dans 'ambiance. En revanche, il
est clair que la résultante des deux phénoméndsresnent non linéaire : 'augmentation du
taux de renouvellement dair jusqu’'a 1 voire 2 kokontribue a réduire de maniére
significative I'exposition des occupants au couesla période de temps représentée (72h),
mais ne se justifie pas véritablement au-dela.
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Figure 28: Evolution de la concentration ambiantele taux d'émission en acétone en
fonction du taux de renouvellement d’air de la piec

4.2.4-CONTRIBUTION DE L' ETUDE A LA GESTION DES EMISSIONS PAR LES MATERIAUX

L’ensemble des résultats présentés ci-dessus nausnoené a deux types de réflexions
d’ordre pratigue concernant la gestion du probledes émissions par les matériaux de
construction et leurs conséquences sanitaires.

La premiéere est qu'il s'agit essentiellement lardjprobleme ponctuel auquel il convient de
remédier par des solutions temporaires dédiée®chdlle de la durée de vie d’un batiment,
la notion de ponctualité présente néanmoins untaioersubjectivité, qui est souvent source
de confusion et de solutions inadaptées. Comme awvniss tenté de le mettre en avant, les
émissions en polluants peuvent s’étaler sur desges allant de quelques jours a plusieurs
mois suivant la constitution des parois (ou du ned)j I'agencement des produits émissifs
(qui peuvent étre les matériaux mais aussi lestanbss liantes telles que les colles), et la
présence au contact de I'ambiance de matériauxtgdavoir adsorbant ou absorbant. Par
ailleurs, les maxima de concentrations ambiantapparaissent pas nécessairement au cours
des premiers temps qui suivent la construction datiment. Dans ces conditions, la solution
de « baking out », qui consiste a chauffer et dileerautant que possible le batiment avant sa
réception, et tend a devenir une pratique syst@omtien Amérique du Nord, n’est
certainement pas une solution infaillible.

La deuxieme réflexion, née des événements tragsjueenus au cours de I'été 2003, est que
par la relation de dépendance exponentielle defficents de sorption a la température, les
émissions en COV et les concentrations ambianteemuésultent, peuvent atteindre des
niveaux extrémement élevées, voire critiqgues, aio@e de canicule. En effet, alors qu'ils
caractérisent dans le contexte de I'effet de paitpropension intrinseque d’'un matériau a
capter la pollution de l'air, ces coefficients derpion caractérisent ici la propension du
matériau émissif a retenir les COV qu’il contieBn ajustant les données de sorption de
I'acétone dans la peinture a la loi d’Arrhenius xyant la dépendance du coefficidqt a la
température, nous avons pu montrer que ce dersti¢rogs fois plus élevé a 35°C qu’'a 20°C,
et donc que les émissions vers I'ambiance sontnfietlement trois fois plus importantes
dans cette situation de paroi surchauffée qu’erditions « normales » (le calcul vise ici
simplement a illustrer I'ordre de grandeur des atans liées a la température puisqu’en
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réalité la peinture ne contient pas d’acétonejeihit assurément cavalier d’en conclure que la
pollution de I'air intérieur ait pu étre une cause simplement un facteur synergétique de la
surmortalité enregistrée en Aolt 2003. Il n’en deraepas moins vrai que ces résultats
prétent a réflexion et mettent en avant un lieh dotre comportement thermique du batiment
et qualité de l'air intérieur : outre 'amélioratiades conditions de confort des usagers, la
limitation des périodes de surchauffe par une quime et une gestion climatiques
judicieuses peut également avoir un impact saaitatoire.

4.3- CARACTERISATION DE L 'HETEROGENEITE DE LA POLLUTION INTERIEURE PAR LA
MODELISATION ZONALE

L’évaluation de risque sanitaire par le biais dicwlad’exposition globale nécessite que soient

connues les concentrations en polluants a l'intértee chacun des microenvironnements ou

se déplacent les sujets étudiés, y compris bierleslienvironnements intérieurs. Dans les

domaines de I'épidémiologie et de la toxicologies Iméthodes utilisées pour ce faire

consistent pour la grande majorité a mesurer legeamdrations en polluants dans les lieux

fréquentés par les populations ciblées. Parallaitrae développement des capteurs passifs
utilisés pour suivre la pollution de I'air en undeoit déterminé, la derniere décennie a ainsi

vu la multiplication des études d’exposition réadis a partir de micro-capteurs fonctionnant

par piégeage que véhiculent les individus au calesleurs déplacements avant d'étre

analysés en laboratoire. Bien qu’ayant largementritué a développer les connaissances sur
le sujet, et a affiner les propositions de valayuigles, cette méthode trouve néanmoins ses
limites dans le fait qu’elle ne livre en définitivgi’'un résultat intégré, a posteriori et sans

aucun moyen d’action rétroactive, alors que I'us derjeux actuels de la maitrise de la qualité
de l'air est justement de prévoir pour anticiper.

Dans ce contexte, et en se fondant sur l'inaltéramhis au combien bon argument que les
citadins passent I'essentiel de leur temps dansedegonnements confinés (nhotamment
habitat et bureau), il nous est apparu que la nsaté&n du transport des polluants dans les
batiments pouvait constituer un outil complémeetantéressant pour I'analyse de l'impact
sanitaire de la pollution. Moyennant des connaissausuffisantes sur les sources de polluant
et les budgets espace-temps des occupants du bitlemenise en ceuvre de simulations peut
en effet permettre de prédire I'exposition de cebvidus, mais aussi d’évaluer I'impact de
solutions destinées a la réduire. Cette réflexiaomstitué le point de départ de la these de
doctorat d’Andrei Manea Damian (2003), co-encad@é®% du temps avec le Professeur
Francis Allard, et qui a fait I'objet d’'une co-tliee avec I'Université Technique de la
Construction de Bucarest. La soutenance a d’adlleurlieu dans les locaux de 'UTCB le 11
Juillet 2003.

En lien avec I'argumentaire développé ci-dessuss massi avec les études présentées dans
les paragraphes 4.1 et 4.2 auxquelles elles fatsafgonologiquement suite, les recherches
ont été articulées autour de deux types de gquastion

Les premiéres, d’ordre numérique, concernaienidean de discrétisation spatiale nécessaire
a la représentation de I'hétérogéneéité des coratéris en polluant qui peut exister a
l'intérieur des batiments. Les outils de simulativodale, tel que celui développé pour les
deux précédentes études permettent de représesgedifiérences de pollution entre les
différentes pieces d’'un méme béatiment, mais considedes concentrations en polluant
uniformes a lintérieur d'une méme piece. Ces prdois sont-elles véritablement
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représentatives des concentrations auxquellesesguuisés les occupants, qui évoluent bien
shr dans la zone inférieure des pieces, et pani@se en un endroit bien précis de cette
zone ? On sait par expérience que la configurates pieces, le chauffage ou la ventilation
peuvent induire une forte hétérogénéité des terhpésa dans I'ambiance (stratification
thermique, zones froides ou chaudes a proximitddashes de soufflage ou des entrées d’air
...). Qu’en est-il des concentrations en polluanBo@r répondre a ces questions, un outil de
simulation thermique, aéraulique et de la quali€é l'dir intérieur a été développé dans
I'environnement SPARKsuivant le principe de la modélisation zonale. Getl est né de la
conjonction des connaissances développées au LEP3#Bla thermo-aéraulique des
batiments (caractérisation et représentation desléments dominants) et les transferts de
masse couplés entre I'ambiance et les matériauravirs la possibilité offerte de diviser les
volumes d’air ambiant en un nombre de zones vari@mir ci-aprés), nous avons pu d’'une
part caractériser le degré d’hétérogéneité de lmtmm qui résulte de I'adéquation entre
I'origine de la pollution et les moyens technigueis en ceuvre pour la traiter (conception de
la ventilation par exemple), et d’autre part recher le meilleur compromis entre finesse de
la discrétisation spatiale du batiment et capaditéstraitement numérique requises pour
évaluer I'exposition des usagers.

Le second type de questions que nous nous somnseéegad’ordre techniques cette fois,
concernaient la recherche de solutions pour limiexposition des usagers. Alors que la
ventilation est traditionnellement percue commedal moyen d’action sur la qualité de l'air
intérieur, nous avions évoqué et démontré a I'dooasle I'étude présentée dans le
paragraphe 4.1 la possibilité de réguler naturedignie niveau de pollution intérieure par
I'utilisation de matériaux de revétement adaptés.thése d’Andrei Manea Damian a été
I'occasion d’approfondir la réflexion sur ce poieh abordant le probleme de linfluence
croisée entre ventilation, transferts de polluaatss les matériaux et qualité de I'air, non plus
a I'échelle de la piece, mais de la zone. En démuttermes, par le niveau de détalil
supplémentaire que procure la modélisation zondbge était ici de rebondir sur les
questions d’efficacité de ventilation et/ou d’extran des polluants. Dans le sens de notre
démarche, nous avons ainsi exprimé l'efficacitéamdrs I'exposition calculée des occupants,
et étendu la notion d’extraction des polluants fgarflux d'air a celle de réduction des
concentrations ambiantes en période d’occupationepiais de la ventilation, mais aussi de
la dynamique de sorption dans les matériaux.

Apres une bréve description des simulations réagisians le cadre de I'étude, les paragraphes
qui suivent présentent quelques résultats qui eni sle support a la discussion, et permis
dans certains cas de répondre, au moins partigilenaeix questions posées ci-dessus
(Damian et al, 2002 et 2003).

4.3.1-DESCRIPTION DES ETUDES DE CAS

Les expérimentations numériques réalisées avedtillde simulation ont été ciblées sur le
comportement estival d’un bureau de 25em étage courant d’un batiment virtuel situé a La
Rochelle (conditions climatiques). Les sources rnthgues internes, représentées par des
modéles de panache, correspondent aux dégagementshaleur pendant la période
d’occupation (9h-18h) de deux personnes (puissaeosible = 105W/personne) travaillant

“ Le choix de cet environnement développé au LNBi aiété par une volonté de mutualisation des &ffde
modeélisation numérique entrepris a cette époqueERTAB par la réalisation de quatre théses faisappel a
la simulation thermique, aéraulique et/ou solutdés batiments
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chacune sur un poste informatique (puissance dernsibb0 W/poste) et d’'une photocopieuse
de 200 W. Leur positionnement dans la piéce esésepté en Figure 29.

a2
+——=
iFenétre
P ZONE ( o
H=2.8m | 1. ( = orte
S vy 2| W
v //,/ H/O f PH /’4(
T R S A,

H/O - homme/ordinateur L=5m
PH - photocopieuse

Figure 29 : Configuration de la piece simulée

En relation avec les objectifs de I'étude et lesrdi®s expérimentales disponibles au moment
des faits (isothermes de sorption, coefficients diffusion), quatre parametres d’étude
caractérisés chacun par trois variantes ont étgigigfour constituer le plan d’expériences :

Structure des parois

e Parois monocouches en béton plein, épaisseur 15pour parois extérieures et
planchers) et 12 cm (pour parois intérieures)

» Parois bicouches constituées de béton plein et dawétement intérieur en bois
aggloméré (épaisseur 2 cm)

» Parois bicouches constituées de béton plein et ddwBtement intérieur en platre
(épaisseur 2 cm)

Ventilation/rafraichissement

* Ventilation mécanique contrélée (VMC) simple fluxea entrée d’air correspondant a
une ouverture de 1400 mm x 50 mm en partie base féeétre (zone d’occupation)
et extraction par une bouche de 300 mm x 300 mipaeine haute sur le mur opposeé.
Le débit d’'air extrait, équivalent au renouvellemdrair de la piece, est égal a 0.7
vol/h (débit hygiénique fixé par la réglementatito)t au long de la journée.

* Ventilation/climatisation par brassage avec un tdexenouvellement d’air constant
de 0.7 vol/h et un taux de brassage de 5 vol/ty¢tage 4.7 vol/h). L'air traité est
insufflé par une fente longue (1200 mm x 30 mrmyés sur la paroi extérieure a 2.70
m de hauteur (la Figure 30 montre, outre les fpaisaches correspondant aux sources
chaudes présentes dans la zone d’occupation,f@greepartie du jet pariétal créé a la
sortie de la bouche de soufflage). La reprise dsaffectue par une bouche carrée
(300 x 300 mm) située sur la paroi opposée, a GabiHtiessus du sol.
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Pendant la période d’occupation, la températureéggtiée a 22°C (bande passante de
1°C) par modulation de la température de soufflagepartir d’'un régulateur
proportionnel commandé par une sonde située a rpitexides occupants (cellule
1 0 0 du modele 18 zones, voir Figure 30). En deller la période d’occupation
(18h-9h), la piéce n'est pas climatisée mais veatdvec le taux de renouvellement
d’air hygiénique de 0.7 vol/h (évolution libre desnpératures).

Ventilation/climatisation par déplacement avec aumxtde renouvellement de 17 vol/h
imposeé par le fait que la température de soufflagedoit pas étre inférieure de plus de
5°C & la température ambiante. L'air est introghait trois bouches carrées de 0.36 m
de section positionnées sur la facade, au niveasotet a égale distance I'une de
l'autre. La bouche de reprise est pour sa parésian partie haute de la paroi opposée.
Comme dans le cas de la climatisation par brastagensigne de température est de
22°C entre 7h et 18h. Le reste du temps, la piéteventilée avec un taux de
renouvellement d’air hygiénique (0.7 vol/h), sanattdle de la température intérieure.

Nature de la source de polluant (acétone)

Emission ponctuelle par le photocopieur deu@s d’acétone pendant les heures
d’occupation du batiment, correspondant a la maitiétaux d’émission en COV
totaux mesuré par Black et Worthan (1999) (I'acétan réellement été identifié
comme l'un des dix COV émis par les photocopiearssspour autant que son taux
d’émission individuel n’ait été publi€)

Emission par la ventilation résultant de variaticess concentrations dans I'air
extérieur suivant un profil journalier sinusoidal :

C,. = 075+ 0.755in£2—z (t —15)} (mg/nd) (42)

Emission diffuse par le bois aggloméré utilisé cammatériau de revétement intérieur
des parois ; le taux d’émission est déterminé pambdele en imposant comme
condition initiale la concentration en acétone mésuans le matériau (Tableau 7).

Finesse de découpage de la piéce

Aucun découpage du volume de la piece, ce qui mevdedéfinir un modéle nodal
complété au niveau aéraulique par la prise en a@ngot gradient de pression
hydrostatique

Découpage bizone suivant un plan horizontal sit@eé8@ m du sol ; la zone inférieure
correspond a la zone d’occupation

Découpage du volume ambiant en 18 zones correspbrdan redécoupage en 9
cellules des de la zone d’occupation et de la zuperieure définies dans le schéma
précédent; la taille et la position des cellules&ig déterminées de telle sorte qu’elles
encadrent les écoulements particuliers (jet, pajaellou qu’elles englobent les
régions correspondant au soufflage et a la reded&ir de ventilation (Figure 30).
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Figure 30 : Découpage en 18 zones du volume amfpasition des bouches correspondant
a la configuration de ventilation/climatisation parassage d’air)

Pour toutes ces configurations, I'analyse des lgrai température et le calcul des débits aux
interfaces entre les cellules a permis de caraetéfétat thermique et I'écoulement d’air dans
la piece. La qualité de I'air intérieur a pour satf@té caractérisée a travers I'évolution spatio-
temporelle des concentrations ambiantes et le lcddcliexposition a I'acétone des occupants.
Cette derniere a été prise égale a la concentratayenne dans la piéce entre 8h et 18h dans
le cas du modéle monozone, la concentration moydans la zone d’occupation dans le cas
du modele bizone, et la concentration moyenne dasscellules composant la zone
d’occupation dans le cas du modéle 18 zones.

4.3.2-INFLUENCE DE LA FINESSE DU ZONAGE SUR LES EXPOSITIONS PREDITES

La Figure 31 présente les valeurs prédites de d¢sikipn journaliere des occupants en
fonction du systeme de ventilation/conditionnenaair utilisé et de la finesse du zonage de
la piece. Les configurations simulées correspondambe pollution d'origine extérieure, les
expositions sont logiquement plus élevées danadede la ventilation par déplacement, qui
met en jeu un taux de renouvellement d’'air beaugdug important que la climatisation par
brassage ou la VMC. Le rapport entre les expostmaiculées ne correspond cependant en
rien au rapport entre les taux de renouvellemestenijeu, I'écoulement d’air dans la piece
conduisant par ailleurs a des expositions sensdterdifferentes pour un méme taux de
renouvellement d’air (comparaison VMC / climatisatpar brassage).

L'intérét des résultats présentés en Figure 3Hedsiutefois avant tout dans la comparaison
des expositions en fonction du zonage de la piécee sujet, on note que s’il existe
effectivement une |égere différence entre les valeglatives aux découpages bizone et zonal
18 zones d’'une part, et les valeurs correspondantsnodele monozone d’autre part, ces
différences sont insignifiantes dans le cadre djproeédure d’évaluation du risque sanitaire.
La principale conclusion a retirer des simulatiessdonc que pour les configurations testées,
'hypothése de mélange parfait dans I'ensemble algiéce est suffisante pour évaluer
'exposition moyenne des occupants. Il convienttafais d’insister sur le fait que cette
conclusion ne concerne que I'évaluation du niveaoyen de pollution dans la zone
d’occupation, I'analyse des profils temporels deasmtration ayant par ailleurs montré que le
zonage permettait d’apprécier beaucoup plus finéfeerconcentrations de pointe auxquelles
sont exposes les occupants. Par ailleurs, le medaldul de I'exposition moyenne considere
gue les occupants évoluent de maniere aléatoiiatérieur de la zone d’occupation, ce qui
contribue a masquer les difféerences spatiales deecrations au sein méme de cet espace.
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La Figure 32 indique qu’elles peuvent pourtant &m&s prononcées puisque dans la
configuration simulée, les écarts d’exposition moye calculée atteignent 50 % suivant
I'endroit de la piece ou les occupants exercentaetivité sédentaire.

1.4+
B Modele monozone
17 O Modéle bizone
[52]
E 14 B Modéle 18 zones
[o))
E o8
c
il
% 0.6]
o
o
g 0.4
0.2
0 T T T
Climatisation VMC Ventilation par
par brassage déplacement

Figure 31 : Exposition journaliére des occupantsf@mction du systeme
de ventilation/conditionnement et de la finesseahage
Pollution d’origine extérieure et parois revétuds platre

Concentrations plan horizontal z= 0.9 (m) x10° Concentrations plan vertical y =0.75 (m)

05
0 051 15 2 25 3 35 4 45 5
x(m) Source de x(m)
polluan

Figure 32 : Représentation de I'hétérogénéité dawentrations dans la piece a partir du
modéle zonal 18 zones- Ventilation par déplacendéenission en acétone par le photocopieur
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4.3.3-EFFETS CROISES DE LA VENTILATION ET DES MATERIAUX DE REVET¥ENT

La Figure 33 présente le résultat des effets cargsigle la ventilation et des interactions avec
les parois sur la qualité de I'air intérieur damgés ou I'acétone est émis par le photocopieur ;
sont figurées pour chacun des systemes de ventilatonditionnement d’air les expositions
moyennes journalieéres correspondant a chacun desiaux de revétement testés, ainsi que
I'exposition relative au cas ou les interactionétane /paroi ne seraient pas modélisées.

Dans le cas de la ventilation par déplacementeig®sitions sont sensiblement les mémes
quel que soit le matériau de revétement, et diffeti@s peu de I'exposition qui serait prédite
en considérant des parois chimiquement inertestal®@ de renouvellement d’air est si
important que la contribution des transferts auterfaces avec les matériaux en devient
marginale. En accord avec les résultats obtenus l@acadre de la premiére application des
modéles d’interaction polluants/matériaux (parageag.l), les expositions calculées varient
en revanche de maniére significative dans le cak ddimatisation par brassage et de la
VMC : I'exposition est plus faible pour un revétarhen platre que pour un revétement en
bois agglomére, cette derniere étant elle-méme fpibke que pour des parois en béton. Par
ailleurs, les effets des interactions polluantsrop sont véritablement importants puisqu’ils
contribuent a réduire I'exposition des occupantandfacteur pouvant aller jusqu'a 2.
L’élément nouveau que permet de mettre en évidkenoedélisation zonale par rapport a la
modélisation nodale utilisée pour la premiere étsdele sujet, est la prépondérance dans
cette réduction d’exposition des phénomenes ddisofgiffusion dans les éléments de paroi
situés au voisinage immédiat de la source de patiuDans le cas de sources ponctuelles, la
seule présence de matériaux offrant une capacig#sdiption conséquente a proximité du
point d’émission permet de capter les polluantstga’ils ne se dispersent dans I'ambiance,
réduisant ainsi de maniére importante I'expositil#s occupants ; ceci a été démontré en
comparant les flux de matiére échangés aux inesfambiance/paroi des différentes cellules
zonales. Finalement, les notions évoquées rejotgeeanrincipe élémentaire de contrdle des
sources, ou de prélévement a la source, frequempnésénté comme la premiere regle de
ventilation a appliquer pour la maitrise de la géatle I'air intérieur. Ce principe est ici
étendu par la spécification d’'un autre moyen, amndhoyen complémentaire de prélevement
des polluants, a savoir un choix judicieux de natse

Climatisation par brassage 0.0030 - Ventilation déplacement

0.0025

0.0020r

0.0015

0.0010r

0.0005

Aucune Béton Bois Platre Aucune Béton Bois Plétre Aucune Béton Bois Plétre
interaction aggloméré interaction aggloméré interaction aggloméré

Figure 33 : Exposition moyenne des occupants (fg@mfonction de la nature des parois et
du systeme de ventilation — Résultats du modekd 28wones pour le cas de I'émission en
acétone par le photocopieur

- 68 -



4.4-ETUDE DE L’ INFLUENCE DE L "HUMIDITE SUR LES INTERACTIONS GAZ /MATERIAUX

Apres avoir montré que les effets de la tempéraurda dynamique d’émission en COV et
I'effet de puits réversible pouvaient étre cards&® a travers les lois physiques déterminant
l'influence de la température sur chacun des paraséle transport (coefficients de sorption
et de diffusion), la question de I'influence de gaemélanges, et notamment de la présence
d’humidité, a été abordée dans le cadre de la ttiegeristiana Bouilly (2007). Cette thése,
financée par une bourse ADEME/CSTB, a une foislde ¢té co-encadrée a 50% du temps
avec le Professeur Francis Allard.

D’'une certaine maniere, le sujet proposé en 20@¥ait en lui-méme rien de novateur,
puisqu’ayant fait I'objet de nombreuses recherchescours de la précédente décade. En
revanche, il a trouvé toute son originalité dansémiere de traiter le probléme. Jusqu’a cette
contribution, la question de l'influence de I'huté@avait en effet exclusivement été abordée
sous l'angle expérimental, en répétant les expéenle sorption ou d’émission en chambre
environnementale pour différents niveaux d’humidiEé compilant toutes ces études, nous
avons pu constater qu’elles conduisaient le plusesat & des conclusions divergentes sur les
effets de I'humidité, sans pour autant qu’'aucungliextion rationnelle sur les phénoménes
observés ne puisse étre avancée. Par exempldjradeamesures des émissions en COV par
une peinture acrylique a I'eau et un vernis ddifinia base de polyuréthane, Haghighat et De
Bellis (1998) ont montré qu'au cours des premiemps, le taux d’émission total de la
peinture était plus élevé a 32% d’humidité relatyga 62%, mais que celui du vernis
augmentait avec le niveau d’humidité ambiante. &mi$, dans ce dernier cas, I'étude a
également révélé que les différents composés neoswortaient pas tous de la méme
maniere : les émissions en toluéne, xylénes ehdthylbenzene étaient plus importantes a
32% d’humidité relative qu’a 62%.

De nombreuses autres études illustrant la confugjan entoure la question de la
caractérisation des effets de ’humidité et la [Bipe dans laquelle elle laisse la communauté
scientifique auraient pu étre citées ici. En cessphutdt que de suivre le sillon tracé par nos
prédécesseurs, nous nous sommes délibérémenbposki sur une autre voie pour traiter ce
probleme, celle de la compréhension. Dans la coitdirdes études précédentes, nous avons
ainsi dans un premier temps cherché a identifemécanismes élémentaires par lesquels les
polluants gazeux interagissent entre eux, ou igissant avec la vapeur d’eau, au cours de
leur migration dans les matériaux poreux. En saitasur les éléments de connaissance
fondamentale présentés dans le premier chapittes aeons ensuite recherché les méthodes
et les modéles élémentaires les plus appropriésppuvésenter les effets de ces interactions
dans les équations de transport des polluantsi€tgibur un composé isolé dans l'air. Pour
terminer, les modeéles de transfert ambiance / maaté&insi développés ont été implémentés
dans I'environnement Matlab / Simulink pour simukedynamique des transferts d’humidité
et de polluant en réponse a des sollicitationsrendementales de nature variée.

4.4.1-IDENTIFICATION DES PROCESSUS ELEMENTAIRES INTERACTION POLLUANT/HUMIDITE

Alors que I'humidité est au méme titre que la terapée souvent vue comme un parameétre
environnemental, le point de départ de notre réfler été de considérer que la vapeur d’eau
pouvait, et devait, étre considérée comme une egpetuante) a part entieréhysiquement
rien en effet, si ce n’est une concentration dansdui est généralement de plusieurs ordres
de grandeur supérieure a celle des autres polluamtgistifie qu’il en soit autrement et que
les transports d’humidité dans les matériaux nesgaumt étre décrits par les modeles de
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sorption / diffusion proposés. Dans les faits, legaux de concentration en vapeur d’eau
atteints dans l'air conférent néanmoins quelquésifipités au probléme de la représentation
des transferts d’humidité dans les matériaux. Gallerésultent principalement du fait que
'adsorption de vapeur d'eau peut étre de type roouche, de type multicouche, ou
correspondre a de la condensation capillaire, stiMaumidité relative dans l'air et la taille
des pores. Les matériaux du batiment présentanstaneture poreuse polydispersée, ces trois
formes de sorption peuvent d’ailleurs prendre pla@ultanément dans un volume
élémentaire de matériau, comme [l'atteste l'allues dsothermes d’adsorption qui est
généralement bien reproduite par un modele de BFE (type V dans la classification de
Brunauer, Figure 5). Deux interprétations des ph@res peuvent alors étre faites, chacune
d’elles orientant vers une analyse et une représent différente des interactions
humidité/polluants au sein du matériau poreux.

La premiere consiste a ne pas faire cas des ditlmrocessus de sorption qui prennent place
dans le matériau, c’est-a-dire a considérer qugildre d’adsorption de la vapeur d’eau est
défini sur l'intégralité du domaine (0 a 100% d’hdité relative dans les pores) par
l'isotherme mesurée. En pareil cas, la seule faifimteraction avec les polluants a envisager
est la compétition pour I'adsorption sur les siesfs de surface, qui peut étre représentée par
un modele disotherme d’adsorption multi-composéal moment de ['étude, nous
n'entrevoyons en la circonstance pas d’autres piig& que de recourir a la théorie de
l'adsorption idéale des solutions, seule méthodemetant de combiner des modeles
d’isotherme d’adsorption individuels différents saiarticulierement difficile a implémenter
numeériguement (nous avons depuis trouvé un moyésude d'utiliser le modele de co-
adsorption de Langmuir dans ces conditions, vapie Il, paragraphe 1).

La seconde interprétation possible, qui est cefler paquelle nous avons opté, consiste a
considérer que du fait de la structure polydispeiématériau, I'équilibre de sorption global
donné par l'isotherme de la vapeur d'eau est elitéda résultante de deux phénoménes que
sont (Figure 34):

* l'adsorption monocouche ou multicouche des molé&cdleau dans les plus grands
pores, dont la courbe caractéristique correspotal gremiere partie de l'isotherme
d’adsorption mesurée et son prolongement jusqusatiaration ;

» et la condensation capillaire de I'eau dans les pktits pores, la quantité condensée a

une certaine concentration (humidité relative) €taonnée par I'écart entre
l'isotherme mesurée et I'isotherme d’adsorption pumuche et multicouche.
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Isotherme d’adsorption globale
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Figure 34 : lllustration du principe de décompagitide I'isotherme
d’adsorption de la vapeur d’eau

En d’autres termes, cette interprétation des phénesirevient a fractionner chaque volume
élémentaire de matériau poreux en un ensemblerés pe grande taille a I'intérieur desquels
la diffusion des especes est contrainte par lesn@hénes d’adsorption/désorption
monocouche ou multicouche, et un ensemble de plErgeetite taille qui sont remplis d’eau.
Pour une concentration locale en vapeur d€asb dans les pores, le rayon critique de pore
rerit(Chz2o) délimitant les deux ensembles est déterminé par tke Laplace qui s’écrit ici :

C 2ycosd V"
Ln H20 - — 43
C r RT (43)

sat crit

avec Csy: Concentration de vapeur saturante a la tempédtu

% Tension de surface de I'eau dans le poref).m
e Angle de mouillage de I'eau dans le pore

V' Volume molaire du liquide (frmole?)

R Constante universelle des gaz (J.ndt&")

T Température (K)
Les variations de€Ci,0 déterminent donc les phénoménes d’évaporationeocoddensation
qui s’'instaurent au sein du volume élémentaire d&rrau.

Sur cette base, trois types d’interaction entrau’@diquide et vapeur) et les polluants ont été
identifiés (Figure 35). Il s’agit de la compétitiggour I'adsorption a la surface des pores
libres, des phénoménes d’absorption/désorptiorigairie que suscite la présence de phase
aqueuses, et des modifications des caractéristiqaediffusion des espéces qui résulte de
I'obturation de certains pores par la présenceuligaide.
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Absorption/désorption
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Adsorption /désorption
des espéeces a la surface
des pores libres

Evaporation/condensatior
de I'eau dans les pores d

rayon r <g;(Ci20)

Figure 35 : Mécanismes élémentaires d’'interactiatre’humidité et les polluants gazeux
au sein des matériaux poreux

Face au peu de possibilités offertes pour représdigiquilibre de sorption d’especes en
mélange, nous avons pris le parti d'utiliser I'éipa étendue de Langmuir, équation (23)
comme modéle de co-adsorption. En ce sens, deédums mathématiques ont été utilisées
pour ajuster les isothermes d’'adsorption des pottuat la premiére partie des isothermes
d’adsorption de la vapeur d’eau a un modéle de iramg(Figure 34).

Les perturbations occasionnées par la présenca dass les pores sur les caractéristiques de
diffusion des espéces ont quant a elles été éwwmkrépartant des hypothéses que la diffusion
de surface était négligeable, et que les pores liemdjgau ne contribuaient plus a aucune
forme de transport par diffusion. Dans ces cond#jcd une certaine humidité relative, les
coefficients de diffusion effectifs des polluantsupent été calculés par la méthode de
Carniglia en introduisant comme donnée d’entréel’agorithme de calcul non plus la
distribution porale compléte du matériau, maispecsre de distribution en taille des pores
amputé des pores dont le rayon est inférieur aanrayitique calculé par la loi de Laplace
pour I'humidité considérée (Figure 36).
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Figure 36 : lllustration du principe de calcul dwefficient de diffusion effectif et du volume
unitaire d’eau liquide a partir de la distributioan taille des pores du matériau

Enfin, en faisant I'hypothese que les concentratien polluants dans les pores demeurent
faibles dans I'absolu, les phénoménes d’absorptidésorption qui s’instaurent a I'échelle
microscopique entre les phases aérienne et agdesggores ont été représentés par la loi de
Henry. Dans le cas de I'absorption gaz/liquidetechdi établit qu'a une température donnée
la quantité d'espece dissoute, Cig; (kg/kgiq), varie linéairement en fonction de la
concentratiorC; (kg/kas) du composé dans la phase gaz&use

Cioi =K,u.C, (44)

liq i
Dans cette expressioiy,i (Kg.i'kgiq), le coefficient de Henry, représente la soludilite
'espéce dans le liquideD’aprés Seinfeld (1986), la dépendance a la teatpér des
constantes d’équilibre de cette nature est comeaié représentée par I'équation de Van't
Hoff qui, intégrée en considérant I'enthalpie daipgion 4H,,s (>0) comme une constante, se
réduit a la forme :

_AHabsti_iJ
KH(r):ng R \T T° , (45)

ou T° est la température de référente=@73.15K) et,° la valeur du coefficient de Henry &
la température de référence. L'équation (45) modtmec que les valeurs d&; augmentent
lorsque la température diminue, reflétant une mende solubilité des especes a basse
température.

4.4.2-IMPORTANCE RELATIVE DES DIFFERENTS PHENOMENES INTERACTION

Les trois formes d’interaction polluant/humiditééegis ci-dessus ont été identifiées sur des
criteres purement phénoménologiques, sans se mgercde leur impact réel sur le transport

® En toute rigueur, la grandeur déterminant la concentratiphase liquide n’est pas la concentration dans I'air
mais la pression partielle du compoi§g.est par exemple alors défini en kg/Fa
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des polluants dans les matériaux. En conséquewaet d'entamer la phase d'implémentation
numérigue et de simulation dynamique des transfdetgolluant et d’humidité entre les
matériaux et 'ambiance, il nous est apparu insaesd’évaluer au préalable les perturbations
gue peuvent occasionner la présence d’humiditéravers de chacun des phénomeénes
élémentaires d’interaction. Pour cela, nous avemsidéré des conditions environnementales
stationnaires correspondant a des situations méslisn nous appuyant sur des données
publiées dans la littérature ou obtenues par nopres moyens (Radulescu-Bouilly et al,
2006).

4.4.2.1-COMPETITION POUR LADSORPTION DANS LES PORES

L'influence de la compétition entre espéces gazeysmur I'adsorption (monocouche ou
multicouche) dans les pores libres des matériaété acaractérisée par le biais de I'équation
étendue de Langmuir en tracant I'évolution des eotrations en phase adsorbée de 12 COV
en mélange dans un parquet en fonction de I'huéniditative dans les pores. Le choix de ces
polluants et de leur niveau de concentration refpeété opéré en relation avec les résultats
des mesures réalisées a lintérieur de différeatements dans le cadre du projet européen
EXPOLIS (Edwards et al, 2001). Les coefficie@®$ et K, des isothermes de Langmuir ont
été déterminés par différentes procédures d’ajietémathématique a partir des coefficients
de partition et des corrélations proposés par Bbddlal (1999, 2001) pour ce qui concerne
les COV, et des résultats expérimentaux de Hank@®6] pour ce qui concerne la vapeur
d’eau.

Globalement, les résultats de I'étude ont montférgaonditions d’air sec, les concentrations
des COV étaient trop faibles pour modifier de mengignificative les propriétés de sorption
individuelles de chacune des espéces. En revalictilelence de la présence d’humidité est
importante puisqu'a 80% d’humidité relative danairl’des pores, les quantités de COV
adsorbées sont prés de 30% plus faibles qu’en tondi'atmosphére seche (Figure 37).
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Figure 37 : Variation des concentrations en phadsabée des polluants en fonction de
I’lhumidité dans le matériau
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4.4.2.2-ABSORPTION DES POLLUANTS DANS LES PHASES AQUEUSES

Les quantités de polluants absorbées dans la plgaseise des pores dépendent a la fois de la
guantité d’eau condensée et de la solubilité degoes dans I'eau. Pour évaluer I'impact
potentiel des phénomenes d’absorption/désorptiorestransport des polluants, nous avons
ainsi travaillé sur chacune de ces composantesalenlant d’abord le volume unitaire d’eau
dans un certain nombre de matériaux pour lesquelss ndisposions de données
porosimétriques, puis en analysant les valeurscoefficients de solubilité des polluants
dans I'eau (coefficients de Henry). Ce travail pabke effectué, nous avons finalement pu
préjuger de l'influence des phénoménes d’absorfité@&sorption en comparant les quantités
de polluant absorbées et adsorbées dans les pores.

4.4.2.2.1- Volume unitaire d’eau liguide dans leséniaux

Le volume unitaire d’eau liquide dans les matériauxne teneur en humidité (concentration
en phase aérienne) donnée dans les pores du mamﬂgiz@m%admsmat), a été déterminé en
calculant d’abord le rayon critique de pore coroesfant a cette humidité par la loi de
Laplace (équation (43) puis en sommant les volugldsentaires de pore de rayon inférieur a
ce rayon critique (voir Figure 36). En définitigg, est donc défini par la relation :

Tert (Cri 20)
gliq = Iomat _[V (r )dr (46)

0

La Figure 38 montre que le contenu en eau des maxéaugmente bien sdr avec I'humidité
relative, mais surtout qu'a un méme niveau d’hutgidelative,&iq peut varier d’'un ordre de
grandeur en fonction de la distribution porale dedériaux. Le mortier, dont le spectre de
distribution en taille des pores est centré autbun rayon moyen beaucoup plus faible que
celui du platre et du panneau de particules, ptésansi des volumes unitaires d’eau prés de
dix fois plus important que ceux des autres matéria
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Figure 38 : Volume unitaire d’eau liquide dans teatériaux en fonction du niveau
d’humidité relative dans les pores
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4.4.2.2.2- Solubilité des polluants dans I'eau

Compte tenu de leur importance dans les processudrahsport des polluants dans
I'atmosphére, les phénomenes d’absorption / désorpians I'eau ont été largement étudiés
au cours des dernieres décennies et la littératgerge de valeurs de coefficients de Henry.
La compilation qu’en a effectué Sander (1999) elst fois riche et compléte : pour plus de
900 especes gazeuses différentes, elle fait aidaafiparaitre les valeurs #g a 25°C (en
mol.I'*.atm?) et du terme —dii./d(1/T) de I'équation de Van't Hoff qui caractérise leur
dépendance a la température. En guise de syntl®degure 39 présente la gamme de
solubilité de ces espéces classées par familleighanPour chaque famille, le point situé a
l'intérieur du segment correspond a la médianevadsurs deKy mesurées pour les espéces
appartenant a cette famille. Les extrémités du segnsorrespondent quant a elles aux
coefficientsKy de I'espéece la plus soluble et la moins solublesdaau a l'intérieur de cette
méme famille. La principale conclusion qui resstutgraphe est la grande variabilité de la
solubilité des espéces suivant leur fonction chiraigen moyenne, la solubilité des alcools
est par exemple de 5 ordres de grandeur supérieasdle des hydrocarbures aliphatiques.
Cette grande variabilité se trouve également metndte a l'intérieur d’'une méme famille
chimique : la Figure 40, qui représente cette lfoigaleur médiane et les valeurs extrémes des
valeurs deKy mesurées pour les espéces appartenant a la faledlaldéhydes, indique par
exemple que le formaldéhyde est 500 fois plus d$eldans I'eau que les autres composés de
cette famille.
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Figure 39 : Gamme de solubilité dans I'eau des esp&himiques classées par famille,
d’apres la compilation de Sander (1999)
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Figure 40 : Solubilité dans I'eau des aldéhydesjpdés la compilation de Sander (1999)

4.4.2.2.3- Répartition des quantités de polluanteedes différentes phases

D’aprés notre interprétation des phénoménes, esepeé d’humidité dans I'air, les molécules
polluantes se répartissent entre trois phases iaudaen volume élémentaire de matériau
poreux : la phase aérienne, la phase adsorbéepbttae aqueuse. Pour une concentration en
polluantC (kg/kaar) fixée, les masses unitaires de polluant accursuliées chacune de ces
phases (en kg par’me matériau) sont données par les relations stgigan

M air = ‘gpairc (47)
M ads = Iomatf (C) (48)
M abs = gliq KH C (49)

En lien avec les résultats présentés dans les piags précédents, ces derniéres ont été
calculées pour le formaldéhyde (composé le plugbéeldans I'eau) dans le platre et le
mortier, c’est-a-dire dans les matériaux présemaspectivement les plus faibles et les plus
fortes teneurs en eau liquide de notre panel. Bhsénce de données sur les équilibres
d’adsorption du formaldéhyde dans le mortier, nausns supposé que l'isotherme était
linéaire et de méme coefficient de partition quesdée platre K, = 5.5 kg/kgi, d'aprés
Silberstein, 1989).

Dans le cas du platre, malgré la forte solubil@éfarmaldéhyde, les quantités d’eau liquide
mises en jeu sont trop faibles pour que 'accunmutadans la phase aqueuse soit significative
(Figure 41). En revanche, pour le mortier, en dépitrés fort pouvoir de sorption présumeé du
formaldéhyde, les quantités accumulées dans lesephagueuses ne sont que d’'un ordre de
grandeur plus faible que les quantités adsorbées ldadomaine des humidités moyennes, et
du méme ordre de grandeur a humidité relativediexge.
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Figure 41 : Répartition du formaldéhyde entre lbages aériennes, adsorbées, et aqueuses a
l'intérieur du platre (figure de gauche) et le mert(figure de droite) en fonction de
I'humidité relative

4.4.2.3-MODIFICATION DES CARACTERISTIQUES DE DIFFUSION

La Figure 42 présente I'évolution du coefficientdiBfusion de I'acétone dans le mortier, le
platre et le bois aggloméré en fonction de I'humdéidelative de l'air (les valeurs ont calculées
par la procédure décrite dans le paragraphe 4BliE)montre que I'influence de I'humidité
n’est véritablement significative que dans le casvhtériaux présentant une fraction porale
importante dans le domaine de taille inférieurelapdn : le coefficient de diffusion effectif
de I'acétone dans le mortier diminue ainsi de p80% entre 60 et 80% d’humidité.
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Figure 42 : Variation du coefficient de diffusiofieetif de I'acétone dans différents
matériaux en fonction de I'humidité

4.4.3-IMPLEMENTATION DES MODELES DINTERACTION ET SIMULATIONS DYNAMIQUES

Bien qu’ayant été établie sur la base d’hypothese®is incertaines, la principale conclusion

gue nous avons tirée de l'analyse d'ordre de gnanéé qu’aucun des trois phénomeénes
d’interaction identifiés ne pouvait étre considéodgnme négligeable en toutes circonstances,
et que chacun d’eux devait par conséquent étreésepté dans les modeéles. Au niveau
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équationnel, la prise en compte de la présenceeéltes en mélange dans l'air (et dans les
matériaux) implique en premier lieu que soient téctes bilans de conservation dans
I'ambiance et les équations élémentaires de trahsfams les matériaux pour chacune des
espéeces. Aucune forme d’interaction entre ces espdwmidité y comprise, n'ayant été
identifiée au niveau des transports en couchedimit dans les matériaux polymériques, le
travail a essentiellement consisté a développguééon (9) pour que cette derniére puisse,
en accord avec l'interprétation faite des phénorsdigs a la présence d’humidité, représenter
les transports couplés de vapeur d’eau et de paudans les matériaux poreux. Pour des
questions de concision et de simplicité d’écritdueedéveloppement mathématique qui suit
fait référence a un mélange binaire vapeur d’eaolluant, situation qui correspond par
ailleurs a la configuration traitée dans les étutkesas présentées ci-apres. Toutefois, hormis
'augmentation de la taille du systéme et les grotels de capacité de traitement numérique
qui peuvent en résulter, la prise en compte de rdaga de polluants ne constitue
fondamentalement pas une difficulté.

D’un point de vue formel, la représentation desrattions polluant/humidité ne modifie pas
drastiquement la forme primaire des équations alesfrort écrites pour des composeés isolés.
Elle consiste essentiellement & faire apparaiteefarme supplémentaire d’accumulation de
la matiere dans les pores, en l'occurrence la awsat®n (capillaire) / évaporation de la
vapeur d’eau, et I'absorption / désorption danglesses aqueuses qui en résulte. Concernant
ce dernier point, la comparaison des temps caisiitggres de diffusion dans les pores et de
transfert aux interfaces air/eau permet, a I'indtzs phénomeénes d’adsorption / désorption, de
considérer que les phénomenes d’absorption/désoront instantanés et régis par la
relation d’équilibre correspondant a la loi de HerPour éviter toute confusion, il convient
une nouvelle fois d’insister sur le fait qu’il siadpien la d’un équilibre local, a I'échelle du
pore, et non d'un équilibre a I'échelle macroscapigentre I'ambiance et les phases
condensées dans les pores du matériau. En d’aigreses, cette hypothése consiste a
considérer qu'il y a équilibre d’absorption/désapten tout point du matériau mais que cet
équilibre est différent a différentes profondeuwmssgue les concentrations en gaz dans I'air
des pores ne sont pas homogénes (en régime dyrariayistence de phénoménes de
diffusion suppose I'existence de gradients de cotnagon dans le matériau). Partant de ce
principe, et dans des conditions isothermes, leaté@ns de bilan pour le polluant (indipg

et la vapeur d’eau (indidd,0) s’écrivent :

an + Prmat aCSvP + Peau & aCabs.p
at loair at loair ‘ at
9Ch,0 + Prat 9C.m0 + Prat 0C;q
at pair at pair at

2~ _
Dp,pD Cp =&
(50)

2 —
Dp’HZOD CHZO =€

oU Cigq (KGeadkdma) désigne la teneur massique en eau liquide damsal@riau, définie
commegq a partir de son spectre de distribution en taile pores par la relation :
r(Cu0)

Ciq =Puo [V (r)dr (51)

Sous sa forme condensée, le systéme (50) ne &igxdicitement apparaitre les couplages
entre les deux équations, qui sont cependant dedrdres :
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« Comme l'indique I'équation (46), la masse de poailuaccumulée dans la phase
aqueuse (dernier terme de la premiére équatiorgndiege la teneur en edq, cette
derniére dépendant elle-méme de la concentraticaldoen vapeur d’eau dans les
poresCyzo.

* Les concentrations en phases adsorbées de la vdEau comme du polluant
dépendent toutes deux des concentrations en paé@seane de chacune des especes.
On aainsi :

oC of  oC of  0C
C. =fl|C.C soit sp__"p P4 p H,0
s.p p( p Hzo) gt aC, at 9C,, ot (52)
et
oC of,,0C, of,, oC
Cono = fro(CpiCho) SOIt —o22 =0 Z70 4 —HO “7H0 (53)

d aC, at aC,, ot

ouf, etfuoo représentent les isothermes de co-adsorption kbuepbet de la vapeur d’eau
(isotherme d’adsorption monocouche et multicoualiguement pour la vapeur d’eau).

En prenant I'équation étendue de Langmuir, équdfi8h comme modele d’'isotherme de
co-adsorption, on a donc :

afp - _ Cg,pKL,p _ Cg,pKlipCp (54)
an (1+ KL,pCp + KL,HZOCHZO) (1+ KL,pCp + KL,HZOCHZO)Z
et
of, __ Co KL KL n,0C,h (55)
aCHzO (1+ KL,pCp + KL,HZOCHZO)Z

les expressions &0/ AChzo et oo/ Lp etant obtenues par simple rotation des indices
p etH.O.

» Les coefficients de diffusion dans les pores ddupot comme de la vapeur d’eau,
pris comme les coefficients de diffusion effectdi€pendent tous deux de la quantité
d’eau condensée dans les pores et donc de la ¢oatcmm en vapeur d’eau dans la
phase aérienne :

Doo = De,p(CHzO) et Do = De,HZO(CHZO) (56)

Les relations de dépendance a 'humidité de ceficieats de diffusion ne peuvent
toutefois étre explicitées mathématiguement. Enséquence, comme cela a été
évoqué ci-dessus, une procédure a été implémeatéa’dutil de simulation pour que
les valeurs d®e petDe 120 SOiENt recalculées a chaque pas de temps paorithige

de Carniglia en se basant sur la valeu€dg, au pas de temps précédent.
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Outre les développements liés aux couplages, lestiégs (50) peuvent également étre
développées en écrivant que :

OCubny _ 8y Cy. &)

ot oC, ot

p

soit en utilisant la loi de Henry comme relatidéauilibre entreCaps petC, :

0C,e aC
__"absp — K _P 58
at L (°8)

De la méme maniere, en désignant@i.o) la fonction intégrale correspondant au volume
unitaire cumulé de pores remplis d’eau:

r(CHzc))

h(Cuo)= [V(r)ar, (59)

0

le dernier terme de la deuxieme équation (50) peatexplicité par :

ac,iq:p @:p oh 9C, .
ot "ot TPac,, ot

, (60)

expression dans laquell/A&Cy,0 correspond donc a la pente au po{@t20) de la fonction
décrivant le volume unitaire cumulé de pores damedtériau.

Au final, en introduisant les équations (54), (5®8) et (60) dans les équations (50), ces
derniéres peuvent étre exprimées en fonction ddeseoncentrations en phase aérienne dans
les poresCio0 et C,. La forme ainsi obtenue a constitué le modeleaesport d’humidité et

de polluant dans les matériaux poreux qui, assembtéquations de bilan dans I'ambiance,
aux équations de diffusion en couche limite, auna#igns de diffusion dans les matériaux
polymériques, et aux équations algébriques d’albisorésorption a contribué a définir
I'outil de simulation développé dans I'environnem®ATLAB/Simulink. Les études de cas
qui ont ensuite été réalisées avec cet outil ptudiér I'influence globale de I'humidité sur la
dynamique de sorption (effet de puits) ou d’émissies matériaux ont été orientées dans
deux directions :

* Les premieres simulations, illustrées par la FiglBeont consisté a étudier la réponse
d’'une paroi mono-matériau ou composite a une #allion environnementale simple
(source interne de polluaptprésentant un profil d’émission dans I'ambianceyge
échelon ou harmonique par exemple) dans des conslit humidité figée. L'objectif,
clairement axé sur l'interprétation phénoménologiggtait donc ici d’établir la liaison
avec les résultats des premieres études sur leleSlenatériaux dans la gestion de la
qualité de I'air, en analysant I'impact de 'huniésur les effets inertiels identifiés.
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La seconde série de simulations a pour sa padééliée a I'étude de configurations se
voulant plus réalistes par la mise en jeu de viariatde I'humidité ambiante et des
sollicitations environnementales. Sur le principgnd étude paramétrique considérant
différents polluants (acétone, formaldéhyde, téi@oéthyléne), différents matériaux
de revétement (peinture, enduit de mortier, boiglageére), différentes sources
d’émission (matériaux ou photocopieur pour lesymoits et activités de ménage pour
’humidité), et faisant varier la température comladaux de renouvellement d’air,
nous avons ainsi cherché a quantifier 'impact agng¢ des sources de polluant et de
’humidité sur I'exposition des occupants, ou denraee corollaire, a définir les
scénarii de ventilation intermittente a contrainémergétique équivalente qui
permettent de minimiser cette exposition. A tittexdmple, la Figure 44 montre
'influence de I'humidité sur les profils de contextion ambiante en acétone dans le
cas de I'’émission par un photocopieur ; le burdgelg est ici caractérisé par un
revétement des parois verticales en enduit de emorti
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Figure 43 : Evolution de la concentration ambiantet&machloroéthylene et en acétone en
réponse a une émission de type échelon et en peslerrevétements de paroi en enduit de

mortier
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Figure 44 : Profil de concentration ambiante en ac&toésultant de I'émission par un
photocopieur tout au long de la période d’occupatitu bureau — Parois revétues d’enduit
de mortier, taux de renouvellement d’air = 0.1 tol/

D’une maniére générale, il faut néanmoins recomnajtie la portée des résultats obtenus a
été considérablement limitée par les aléas derdiifés natures qui ne nous ont pas permis de
réaliser le programme expérimental prévu en accgmgaent des développements
numériques. Suite aux conclusions de l'analyseddéde grandeur, il avait en effet été
décidé en accord avec le CSTB de procéder a la me®ms isothermes d’adsorption dans
différents matériaux du formaldéhyde et d’autresnpgosés identifiés par les autorités
sanitaires comme étant particulierement préoccspdans le contexte de I'air intérieur (2-
butoxyéthanol par exemple). L'utilisation dans $@nulations de valeurs déterminées plus ou
moins arbitrairement, ou entourées d’une tres lamgertitude, ne nous a ainsi pas permis
d’apprécier quantitativement les effets possibled'ltumidité sur la qualité de I'air intérieur
offerte aux usagers des batiments. L'apport dedéts’est en définitive situé au niveau de la
compréhension des phénomenes et du potentiel ddogg@ements pratiques qu’elle suscite.
Les résultats obtenus tendent en effet a démonuér ne peut exister de conclusion
universelle quant aux effets de I'humidité sur ile®ractions entre COV et matériaux. La
compétition pour l'adsorption induite par la préseme vapeur d’eau tend a diminuer (de
maniere non linéaire) la capacité d’accumulatios glez par les matériaux, mais la présence
d’eau liquide dans les pores les plus fins tendr maupart a 'augmenter. Par ailleurs, la
présence d'eau liquide dans les pores peut pertudee maniére significative les
caractéristiques de diffusion des espéces et anwlifier sensiblement la cinétique des
phénomeénes observés en conditions d’air sec. Aasiant les caractéristiques des gaz et des
matériaux étudiés, un méme niveau d’humidité peutrdouer a magnifier et accélérer un
processus de transport comme a le marginalisez eléntir. Dans le méme ordre d’idée,
'augmentation de I'humidité peut contribuer a déalvasculer le transport de polluant d’'un
phénomeéne d’interaction dominant (compétition pbagsorption par exemple) a un autre
(absorption en phase aqueuse), avec pour conséguaéecte une non linéarité, et méme
éventuellement un changement de variation de lansg® de la paroi en fonction de
I’humidité. En d’autres termes, et pour en revenicanstat qui a initié I'’étude, nous trouvons
en la combinaison non linéaire des trois phénomédiegeraction humidité/polluant
identifiés une explication rationnelle aux diverges de conclusion des expériences menées
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en chambre environnementale sur les effets de ithitén la qualité des expériences n’est pas
forcément a remettre en cause ; les différencesoneportement observées peuvent tout
simplement résulter du fait qu’elles ont été cotehiiavec des matériaux et des polluants
différents, a des niveaux de température et d’hiténidifférents, et qu’'une mesure de

concentration ambiante ponctuelle ou intégrée gerpériode de temps trop courte peut ne
pas rendre compte des perturbations occasionnéda pedification des caractéristiques de

diffusion des polluants.

4.5-M ODELISATION DE L 'ATMOSPHERE D’ UN SOUSMARIN

Si nos travaux sur le transfert des polluants demsambiances habitées ont essentiellement
concerné les problemes de qualité de l'air danbagisnents résidentiels ou tertiaires, I'angle
fondamental sous lequel nous avons abordé la qguedg la modélisation leur confére un
domaine d’application plus large, incluant notamtriens les environnements intérieurs fixes
ou mobiles (locaux industriels, habitacle autonmbioiture ferroviaire....). Ainsi, le Centre
Technigue des Constructions Navales (CTSN) de lachure Générale de I'’Armement
(DGA) nous a sollicité pour développer un modelgudliction de la qualité de l'air intérieur
dans les sous-marins lanceurs d’engins de nougéligration (SNLE-NG). Cette étude a
constitué le sujet de la these de doctorat de Byaurtey (2007) dont jai assuré le co-
encadrement a 50% du temps avec le Professeurig-rdtard.

Outre l'originalité que suscitent nécessairements leonditions opératoires et
environnementales propres au sous-marin (forteitded%ccupation, régénération de I'air
ambiant avec production d’oxygéne par hydrolysd'ebai, sources de pollution spécifiques,
aucune infiltration d’air par les parois !), ceéide a été I'occasion pour nous de proposer
une contribution originale & une autre thématiquex a&njeux treés importants: la
compréhension de toutes les implications des phénesde réactivité homogene et de
surface dans les environnements intérieurs.

D’énormes progres ont été accomplis dans ce donainsours des vingt dernieres années,
suite aux études menées il faut bien le reconnaitabord aux Etats-Unis, puis plus
récemment en Europe. Evidemment, ces rechercheségrandement influencées par les
découvertes et les connaissances développées altelpadans le domaine de la chimie
atmosphérique. Sans aucune intention de dénigrelque étude que ce soit, il convient
d’ailleurs de relever que les avanceées signifiegtisur le réle de la réactivité chimique dans
les environnements intérieurs ont suivi cellesiséak dans le contexte de I'environnement
extérieur ... avec dix ans de retard ! Ainsi, si ldevait résumer en quelques lignes I'histoire
de cette thématique, on noterait qu’en lien avdor pollution photochimique de certaines
grandes villes et les problémes qu’elle peut oocamr pour I'industrie et les matériels de
pointe (micro-électronique par exemple), les preeseétudes ont concerné I'étude des
mécanismes de production/décomposition de I'ozams ¢tes ambiances intérieures. A l'issue
de cela, les recherches ont d’abord été orientées la compréhension des mécanismes
initiateurs des réactions d’oxydation des COV, maiss la caractérisation de leurs produits de
dégradation. Ces études ont principalement ét@uests par Weschler dont I'apport a cette
thématique est absolument incontestable (Weschighields, 1997 et 1999 ; Weschler, 2000
et 2004). A ce jour, leur point d’'orgue demeuressancun doute la mise en évidence de la
production dans l'air de nanoparticules acides girpdes réactions d’oxydation dd-
limonene, mono-terpene émis dans les batimentdepamatériaux (bois) ou par différents
produits de consommation courante tels que lesuisdle nettoyage ou les déodorants
d’ambiance. La caractérisation de tous les rouageses mécanismes, de linitiation par
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I'ozone ou d’autres oxydants a la condensationcléation des produits semi-volatils formeés
puis a I'accroissement en taille des aérosols, affet donné lieu a une myriade d’études a
finalité physique (étude de la dégradation des miergenes dans diverses conditions
environnementales), sanitaire (exposition et risga@itaire induit par la présence des
aérosols) ou physiologique (ressenti olfactif dexipits de dégradation).

Une fois encore, ces études ont trés majoritairer@Enabordées sous I'angle expérimental,
les quelques contributions numériques se limitantanalyse de situations en régime

stationnaire (Nazaroff et Cass, 1986; Sarwar eR@D2). Pourtant, a I'image de ce qu'elle
représente dorénavant dans le domaine de la chatesphérique, la modélisation

dynamique de la cinétiqgue chimique couplée auxeaufiormes de transports des polluants
dans les environnements intérieurs constitue iradd@inent un moyen efficace pour intégrer,
appliquer et poursuivre le développement des cesaaces sur ce sujet.

Il existe des modeles parfaitement établis pouréssmter la contribution des réactions
homogénes aux variations de concentrations engufudans I'ambiance ; quelle que soit la
nature de ces réactions (thermique ou photolytiges)taux de production cinétique qui y
sont associés sont définis par le produit du coiefit de cinétique, des concentrations en
réactifs et des quantités stcechiométriques (équgy). D’'un point de vue purement
technique, la modélisation dynamique des effetéadeinétique chimique ne présente donc
pas de difficulté majeure. Dans I'objectif de dispoa terme d’outils suffisamment généraux
pour pouvoir traiter par la simulation de problerdasers et variés, nous avons en revanche
identifié deux points sur lesquels un travail cajusnt devait étre accompli, a savoir :

* le développement de procédures qui permettentégjiet les variations temporelles
des coefficients de cinétique des réactions

» et la définition de mécanismes chimiques propreseswironnements intérieurs

Le premier point a été abordé dans le cadre dehesetde doctorat. A partir d’'un mécanisme
chimique simple, javais notamment étudié dans lgselproportions les variations
journalieres de luminosité pouvaient modifier I'déde chimique interne, c’est-a-dire les
concentrations en oxydants et radicaux libres psétus des réactions de dégradation des
polluants. On l'aura compris, le second point ar@aupart été développé dans le cadre de la
thése de Sylvain Courtey (2007) qui, en s’appuganies connaissances, modeles et théories
développées dans le domaine de la chimie tropospieéret en y intégrant les spécificités
environnementales présentées par les atmosphearBséss (domaine de température réduit,
coupure du rayonnement solaire de courte longuemdd, ratio volume / surface de contact
avec les matériaux beaucoup plus élevé qu'a I'exdér ...), a dans un premier temps
développé un outil de simulation multizone nodatluant une représentation de la
contribution de la cinétique chimique au transpl@s polluants. Congu dans I'environnement
MATLAB, cet outil a ensuite été utilisé pour simuldes configurations d’ambiance de
complexité croissante, I'objectif étant a chaquapétd’isoler la contribution des cycles
chimiques ou des mécanismes physico-chimiques quire les transports advectifs,
déterminent les concentrations en polluants dansngironnements intérieurs.

La premiére étape a ainsi été centrée sur les gdlaomenes de réactivité homogene
(Courtey et al, 2006). Elle a consisté a compagsrdoncentrations d’équilibre (en régime
stationnaire) prédites par le modéle pour une gardition de batiment
monozone caractérisée par:
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* un taux de renouvellement permanent de 0.5 vol/h,

» des concentrations en polluants dans l'air extérgewmstantes et égales aux valeurs
moyennes mesurées boulevard de la liberté a Lille,

» des taux d’émission en COV correspondant aux valpusposées par Sarwar et al
(2002),

* une température intérieure de 25°C,

e un rayonnement lumineux de 500 lux et de spectudvélgnt a celui de tubes
fluorescents,

Les simulations ont par ailleurs été répétées poig mecanismes chimiques atmosphériques
comptant parmi les plus récents:

 RADM (1997), qui considéere 77 espéeces chimiqu&seétréactions,

 SAPRC (1999) mécanisme condensé, qui met en jasgdces impliquées dans 215
réactions,

« CACM (2002), qui considere 191 especes et 361 ioFact

Les résultats obtenus ont permis de montrer gleecsioix du mécanisme chimique a trés peu
d’'influence sur les concentrations prédites en ezanonoxyde et dioxyde d'azote (Figure
45), il conduit en revanche a des différences deeuatrations significatives pour les acides
azotés, les acides organiques et un certain nodtuéres especes intermédiaires comme les
radicaux hydroxyles (OH) ou hydroperoxyles (HlQui jouent un réle clé dans les cycles de
décomposition des especes primaires (Figure 463eHrasant sur les résultats de simulations
complémentaires ciblées, nous avons pu montrecgsiaifférences résultaient pour part de
différences quant aux réactions prises en compis W trois mécanismes chimiques, mais
également de coefficients de cinétique différenteirpde mémes réactions. SAPRC-99
apparaissant comme le mécanisme le plus completpéiis précis a ce niveau, il a été retenu
comme mécanisme de référence pour la suite deléétu

100 1,E+00
_ 1,E01 BRACM
10 — W | |BRACM g W SAPRC99
o) [}
11 0O CACM 1,E-03 ‘ | ‘

L - 0 L n
| I c W c Q@ c o
0,1 B T 1 % § ; g” % g
03 NO  NO2 © &g o=

Figure 45 : Concentrations d’équilibre en ozone,deg/d’azote, acides organiques, péroxy-
acétyle-nitrates (PAN) et nitrates organiques présiid partir des mécanismes chimiques
RACM, SAPRC-99 et CACM
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Figure 46 : Concentrations d’équilibre en acide a&oprédites a partir des mécanismes
chimiques RACM, SAPRC-99 et CACM

La seconde étape du processus d'étude a ensuisestgon étudier les effets de la prise en
compte des phénomenes de réactivité de surfacaffpatent les composés (inorganiques)
impliqués dans le cycle photochimique initiateus deansformations homogéness(®IC,
HNOy, N2Os, OH, HG, H,0,). Pour cela, les données provenant de deux sodrs&sctes
ont été ajoutées aux réactions définissant le ngo@nSAPRC-99 (Courtey et al, 2008):

» Les vitesses de dépbt proposées par Nazaroff et (21886) pour @ (Vq = 0.036
cm.s'), HNO,, HNO,, HO,, H,0,, NOs, OH et NOs (Vg = 0.07 cm. pour chacune
de ces espéces) ont été interprétées comme desiom8aale dissociation
unimoléculaires a la surface des matériaux ; elfgté affublés d’un coefficient de
cinétique calculé sur la base des valeurgq#onnées ci-dessus.

 Le mécanisme chimiqgue homogéne a également été Ieé@mpar l'ajout des
réactions correspondant au processus d’hydrolysedgene du dioxyde d'azote tel
gue décrit par Ramazan et al (2004). Compte teswcaoleditions particulieres a partir
desquelles ce mécanisme a été déterminé (réadbémiqoe mettant en jeu des
vitesses d’air tres importantes), les coefficiat@inétique de quelques réactions ont
été ajustés pour garantir leur cohérence avemlesékbs de Nazaroff et Cass (1986).

En répétant les simulations effectuées au coura geeimiere phase avec le mécanisme ainsi
obtenu, nous avons pu mettre en évidence qu’en dépinombreuses inconnues et de la forte
incertitude qui entoure les réactions de surfaes, dernieres jouent probablement un réle
crucial dans I'équilibre chimique ambiant. Le mésare chimique complet (incluant toutes
les réactions homogenes et hétérogénes) a donwogservé pour effectuer les premieres
simulations du SNLE-NG discrétisé en plus de 10@eso Pour mettre en avant les
potentialités de l'outil, et justifier une nouvelfeis I'intérét de modéliser finement les
processus de réactivité homogéne et de surfacesioadations ont été ciblées sur la
dispersion de l'isoprene émis par I'équipage giraduction de formaldéhyde qui fait suite a
son oxydation par 'ozone. En dehors des conclusgpeifiques a I'application visée, le
point le plus intéressant de I'étude a sans auouredété la mise en évidence de 'apparition
furtive de pics de formaldéhyde dans des locautigos au local d’émission de l'isoprene, ce
qui s’explique par les différences de cinétiqueeen¢activité chimique et transports par les
flux d’air (Figure 47).
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Figure 47 : Concentrations en isoprene et formaldighfaisant suite a I'émission d’isoprene
dans la zone 1 (les cartographies correspondertemps ou apparait le second pic de
formaldéhyde)
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CHAPITRE |l : CARACTERISATION DES SYSTEMES D’ EPURATION DE
L’AIR INTERIEUR

1- M ODELISATION DYNAMIQUE DES FILTRES PAR ADSORPTION

Dans le cadre des projets présentés dans®lehhpitre, les phénoménes d'interaction
gaz/matériaux ont été abordés et caractérisésldammtexte d’échanges de polluants subis,
ou tout au moins incontrélés, entre I'ambiance est mmatériaux qui la délimite (parois,

mobilier). Il est toutefois un autre domaine duirmant dans lequel ces interactions
gaz/matériaux, et d'une maniére plus large les pmé&mes de réactivité homogene et
hétérogéne, trouvent des applications et de tnggdaperspectives d’avenir. Il s'agit de

I'épuration de l'air qui, dans le contexte énergéd, environnemental et sanitaire décrit en
introduction a ce document, apparait comme un gubgttéressant a la simple ventilation

pour pouvoir répondre a des objectifs de qualitBaileclairement définis sans interférer avec
les exigences de maitrise énergétique.

Parmi I'ensemble des techniques disponibles pautetrla pollution gazeuse, il convient de

distinguer les systemes destructifs fonctionnant pmydation des especes polluantes
(photocatalyse, plasmas froids) de ceux basésassimiple captation des molécules dans un
média adsorbant spécialement prévu a cet effet (5" partie de ce chapitre). Dans le

batiment, les promesses de développement des ®stémxydants restent a ce jour

suspendues a la mise sur le marché de technolpgresettant d’obtenir une minéralisation

compléte des COV en toutes circonstances. L'épurgiar adsorption offre en revanche des
possibilités intéressantes qui n'ont a ce jour p&s optimisées, exploitées, voire méme
simplement explorées. La raison tient principaletmen fait que les applications dans le

domaine du batiment n’ont pour I'heure été envieaggue comme une simple transposition
des systemes et des méthodes utilisés depuis déssadans I'industrie pour le traitement des
effluents thermiques ou la séparation des gaz. Autas n'est fait des spécificités de

I'environnement dans lequel sont amenés a opéresystemes (mélanges de polluants en
faible concentration et de composition variable sdd®m temps, température et humidité

fluctuantes, ...), spécificités qui remettent pourtan cause le principe de fonctionnement
comme les regles de dimensionnement ou de mairtersdférentes a ces systemes.

Fondamentalement, les mécanismes mis en jeu dgmedessus de filtration par un lit de
granules ou un média tissé d’adsorbant ne sondiff@sents de ceux mis en jeu dans les
processus de transfert de polluant entre I'ambiaatdes matériaux : pour étre captees, les
molécules polluantes contenues dans l'air doivéabaid traverser la couche limite qui
s’instaure a la surface du filtre, puis pénétresmu moins profondément le réseau poreux de
'adsorbant pour y étre adsorbées. Les difféerenepse les deux processus résident
essentiellement dans I'ampleur des phénomeneseaqugeple choix d’'un matériau adsorbant
spécifique, le contréle du flux d’air véhiculé vers matériau, la maximisation de la surface
de contact entre l'air et le matériau, et dansagest cas la maitrise des conditions de
température et d’humidité dans lesquelles s’effutdes transferts (filtre installé dans une
centrale de traitement d’air). Moyennant une éwgitles équations de bilan qui soit en accord
avec la géométrie du filtre, rien ne justifie danee I'approche de modélisation élémentaire
présentée dans le chapitre | ne puisse correcterapraduire le comportement dynamique
d'un filtre adsorbant opérant soit en tant qu'unidé gaine dans le systeme de
ventilation/conditionnement d’air du batiment, soétr recyclage de I'air intérieur (€épurateur
d’air de type unité mobile, console murale ou ptaier). Telle a été la réflexion fondatrice
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de la these de Razvan Stefan Popescu (2008), dait dobjet d’'une co-tutelle entre
I'Université de La Rochelle et I'Université Techn&de la Construction de Bucarest, et dont
la soutenance a eu lieu a Bucarest au mois de200i. L’'objectif des travaux était triple : 1)
développer des modéles capables de reproduire dimela comportement dynamique d’un
filtre dans des conditions représentatives de £eHlacontrées dans les batiments, 2) identifier
a partir de ces modeles les parameétres de l'effecatu filtre (débit d’air, température,
concentration ...) et 3) démontrer a partir de sitmte réalistes I'intérét de modeles couplés
filtre/ventilation/batiment pour évaluer I'impaatrda qualité de I'air de systémes existants ou
dimensionner des systémes adaptés au contexteommeimental des batiments. Pour les
atteindre, les recherches ont été menées suivantdémarche (non aboutie a ce jour)
alternant phases de développement numérique e¢plasvalidation. L’accomplissement de
cette démarche a une nouvelle fois été rendu degs#ts des convergences d’intérét avec le
CTSN de Toulon. Elles ont donné lieu a de fructueasiaborations matérialisées par deux
conventions de recherche successives pour le lairarala mise a disposition par le CTSN
de données expérimentales relatives au charbdnuéiiié dans les sous-marins (CECA NC
35) nous a en effet permis d'acquérir des valeamésentatives pour les paramétres des
modeles élémentaires, puis de tester le comportea®en modeles complets qui ont été
développés.

1.1-BASES EQUATIONELLES ET LOGICIELLES

1.1.1-BILANS MASSIQUES INTER ET INTRA GRANULAIRES

La représentation des transferts de polluant darfdtte par adsorption repose sur I'écriture
des bilans de conservation massique des espetagadur du matériau adsorbant et dans
I'air qui I'entoure. Pour des conditions sechessethermes, un polluant isolé et un filtre de
type lit d’adsorbant, ces équations de bilan fegeh aux modéles élémentaires de diffusion
et d’adsorption/désorption décrits dans le prermigpitre auxquels s’ajoute la représentation
des transports advectifs par le flux d’air qui gese le filtre. Le bilan de masse a l'intérieur
d’un volume élémentaire de pores s’écrit ainsi:

d?C. pdC d’C. ndC dC dC
D p +— p + D S 4 s | = s + £ p ,
palr e( dr2 r dr j pS S( dr2 r dr ps dt Ioalr dt (61)

ol puir (kg/n) désigne la masse volumique de I'aix, (kg/n) la masse volumique de
l'adsorbant, £ la porosité de l'adsorbant et(m) la distance radialeC, (kg/kgi) et Cs
(ka/kgna) représentent respectivement la concentratioriedpdce considérée dans lair des
pores et dans la phase adsorbée. Enfin, le parametinagt 2 dans le cas de grains sphériques,
1 dans le cas de grains cylindriques et 0 danadale plaquettes. Comme pour les matériaux
poreux du batiment, cette équation (61) peut pae fire exprimée en fonction de la seule
variable C, en introduisant dans sa formulation l'isothermaddorption,Cs = f(Cy). On
obtient alors la forme suivante :

d’C dC d’C dC dC
Pair De{ ®+ D_D] + IOSDS f -(_D + D : j = (psf I-i_IOair‘g)_p (62)

dr? r dr dr? r dr dt

ouf'=df/dG, correspond a la dérivée premiére de la fonctiothexme par rapport@,.
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En négligeant la dispersion radiale et en suppogaatla concentration est uniforme dans
cette direction, le bilan de conservation de matans I'air qui entoure les grains s’exprime
quant a lui a travers I'équation :

dc_, d°’C_d(uc)_1-a
dt  “dx¥*  dx a

h,alc-c’) (63)

dans laquelle le premier terme du membre de droiteD, (m?/s) est le coefficient de
dispersion axiale ek (m) la dimension axiale, représente les transppés dispersion
turbulente axiale. Il est fréequemment omis, soitcpagque la contribution de la dispersion
axiale est négligeable devant les autres modesadsport, soit parce qu’elle est incluse dans
la valeur du coefficient d’échange convectif adaface du milieu adsorbani{(en m/s). Le
second terme du membre de droite représente poparsdes transports par advection ;
(m.s?) est la vitesse de passage de I'air dans le.fiindin le dernier terme de I'équation (63)
représente les transports par diffusion a traveecouche limite qui sépare I'air interstitiel des
grains d’'adsorbanta (m*m® est la surface extérieure des grains par unité¢clieme de
garnissage du filtregr la fraction volumique d’air inter-granulaire €t la concentration au
niveau de la surface des grains. Pour des gramérispies de rayoR, la conditionC*= C,
pourr = R établit donc la continuité entre les équations) @2(63) qui sont par ailleurs
couplées par le phénomene de diffusion en countiteliOn a :

dc *
De( Pj =h,(c-c’) (64)

dr

1.1.2-DISCRETISATION DES EQUATIONS

Pour représenter le plus finement possible la dymqaendes transferts dans le filtre, les
équations (62) et (63) ont été discrétisées spatiaht sur la longueur du filtre et a I'échelle
d’un grain de charbon actif.

1.1.2.1-DISCRETISATION AXIALE

En régime transitoire, le comportement du filtre saractérise par un gradient de
concentration dans le sens de I'écoulement d’'aurtre a méme de le représenter de la
maniére la plus précise qui soit, le filtre a nuiopéement été représenté comme un ensemble
den cellules élémentaires connectées en série (F)eChaque cellule contient une masse
d’air inter-granulaireM, (kg) et une masse de charbon abif (kg) égale aMs 0N, Ms tot
désignant la masse totale de charbon actif contdans le filtre. A l'intérieur d’'une méme
cellule i, les concentrations dans l'espace inter-granyl&recomme dans les pores des
grains,Cyi, sont considérées comme éetant homogenes @a&sC,; sont differentes du fait
du gradient de concentration qui résulte des phénes de diffusion, comme cela est
expliqué dans le paragraphe suivant). Physiqueroemme numeériquement, le couplage
entre deux cellules adjacentes s'opére par lessgmats advectifs, c'est-a-dire par les
quantités de polluant véhiculées par le débit diair (kg/s) qui traverse le filtre, et
éventuellement par les débits d’air recirculés eentllules. Ces recirculations qui résultent
des turbulences de grande échelle générées panlaniformité de I'écoulement autour des
grains de charbon actif sont caractérisées paawx de recirculation entre les cellulgs(0

<& < «).Le probleme qui se pose alors est d'une part quékiste pas de méthode
objective et rationnelle pour évaluer le brassagmsdun filtre en fonction de ses
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caractéristiques et du débit d’air, et d’autre g la valeur de& dépend en fait du nombre
de cellules définies : pour obtenir le méme efietodassage global dans le filteg doit étre
d’autant plus grand que le nombre de cellulessétis est grand. Pratiquementdoit donc
étre vu comme un parameétre d’'ajustement des donegaefrimentales censé prendre en
compte les irrégularités de I'écoulement et lestsftle recirculation du débit vers les zones
amont du filtre. L’'augmentation de sa valeur tendné&ormiser les concentrations prédites
dans chacune des cellules et donc a réduire leegtade concentration dans le sens de
I'écoulement.

Advection

Recirculation
(1+£r)wa EW,

K, Diffusion en
couche limite

ky Diffusion
intragranulaire

Figure 48 : lllustration du principe de découpagefdire en cellules élémentaires

1.1.2.2-DISCRETISATION A L ECHELLE DU GRAIN DE CHARBON ACTIF

La résolution de I'équation (62) implique en théague soient calculées les concentrations

a différentes profondeur a l'intérieur du grain d’adsorbant. Pour des nassae facilité
numerique, Nous avons pour notre part utilisé umleate simplifié basé sur I'hypothése de
force motrice linéaire ou linéarisée (« Linear Dnty Force», LDF) pour représenter la
cinétique d’'adsorption dans les grains d’adsorl§diffusion + adsorption/désorption). Cette
hypothése établit que le flux de matiére véhiculénéérieur des grains sphériquebk(kg/s),

est proportionnel a la différence entre la con@imn en phase adsorbée correspondant a la
concentration dans I'air au niveau de la surface gtains,Cs , et la concentration en phase

adsorbée moyenne dans le gr&§imoy:

J= C.-C

15M D, ( (65)

s moy) ’

Notons que l'utilisation dans cette expressiorDdeeomme coefficient de diffusion suppose
implicitement que la diffusion de surface est rgegible par rapport a la diffusion en phase
aérienne. Si tel n'est pas le cas, il est touteflaide de substitueD. par un coefficient de
diffusion dans les pores intégrant les effets deitlusion aérienne et de la diffusion de
surface.

En introduisant I'isotherme d’adsorptibaans I'équation (65), cette derniére peut engiite
en termes de concentrations en phase gazeuse :

J= 15'\23[)6 [f©)-1(C, ). (66)
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Co,moy (ka/kanir) désignant la concentration moyenne dans l'air peses. Or, comme le
souligne Axley (1994), toute fonction isotherme tpétie approximée par un développement
en série de Taylor du premier ordre au voisinagla @encentratioi, soit :

f(C)=K,C+C, (67)

ou Kt (Kgaifkgmay correspond a la pente de I'isotherme au poinvstesseC, et Co (Kg/Kgnay)

a l'ordonnée du point ou la tangente coupe 'axe.p@rtant du principe qué* et Cpmoy
restent du méme ordre de grandeur quel que sddt lgu systeme, il est possible de
considérer que les valeurs Hg et Cy correspondant a chacune de ces concentrations sont
identiques. L’équation (66) prend alors la forme :

_15M,DK;

J =

€ -Comoy) (68)

L’avantage que conféere I'hypothése de force motiiiegaire est donc de ne pas nécessiter la
représentation du gradient de concentration radidlentérieur des grains d’adsorbant : les
flux diffusés entre la surface et les profondewrscds grains sont déterminés sur la base du
calcul de la seule concentration moyenne dansdaghérienne des pores. Ainsi, en utilisant
I'équation (68), les équations (62) et (63) peuv@&ne discrétisées a I'échelle d’'un grain en
établissant les bilans de conservation massiquesnnoceuds discre, C*, etCy, (0u Cp moy
représentant respectivement I'espace inter-gramyli voisinage immédiat de la surface des
granules de charbon actif et les pores du charbth(kigure 49). Toutefois, en considérant
qgue les volumes de contrdle correspondant a leplpénie des grains et aux pores sont
suffisamment faibles pour que l'accumulation de gazoit négligée (aucune capacité
massique), il est possible d’élimin€F et donc de décrire le transport de polluant dares u
cellule a travers un systeme de deux équationswet hconnues( etC) :

d K,K _

M ad_? =w,C, —Wa(1+ £ )Cl +w,e£,C, —ﬁ[cl - f l(Csl)]
E = - _—Kd Kh —f1

M a dt - Wa(1+ gr )Ci—l Wa (1+ 2‘E‘r )CI + Wagrciﬂ Kd + Kh [CI f (Csi )] (69)
dC, _ B _ KyK, ea

M a t - Wa (1+ gr )Cn—l Wa (1+ gr )Cn Kd + Kh [Cn f (Csn)]

dC, K,K _
M si — d"Mh - f 1 .
e sele e (70)

ou As (m?) est la surface périphérique totale des graine @ I'interface entre les grains et
I'air contenu dans I'espace inter-granulai@y,la concentration dans l'air a traiterkgt et K4
(kgai/S) caractérisent respectivement les transports diffusion en couche limite et a
I'intérieur des pores. On a:

Kh = pairA%h—n (71)

et
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_15M DK,

K4 =

(hypothese de LDF) (72)

Micropor

o

Macropores

Espace
intergranulaire
limite

Grain de CA

Figure 49 : Modélisation des transports de gazidgtérieur d’'une cellule élémentaire

1.2- VALIDATION DES MODELES

Les équations (69) et (70) ont constitué la base rdedéles développés pour traiter les
diverses applications qui sont présentées par ite. S0es développements ont notamment
consisté a considérer différents modeles d’isotkedadsorption, le choix de ces derniers
définissant a la fois les expressions de l'isotleettiadsorption inversd ) et de la pente de
lisotherme d’adsorption (term&; de I'équation (72)). Dans le cadre de la premiére
convention de recherche avec le CTSN, qui prévdgaitmulation des courbes de percée de
six polluants isolés ou en mélange dans l'air $¢leafol,Co = 20 mg/ni; acétaldéhyde , 1
mg/nt ; acétone, 1 mg/in cyclohexane, 1 mg/f toluéne, 1 mg/fhet Fréon R134a, 4
mg/nt), deux types de modéles ont ainsi été définipréenier, dédié a I'étude des situations
mettant en jeu des polluants isolés dans l'aimmsisté a introduire un modéle d’isotherme
d’adsorption linéaire dans les équations (69) &).(Le second, dédié aux applications
mettant en jeu un mélange de polluants a pour g&fEgobtenu en écrivant les équations de
transport pour chacune des especes, et en lesacoygr 'implémentation de I'équation
étendue de Langmuir comme modéle de co-adsorpt®nhoix de ces modeéles a été motivé
par des considérations d’ordres physique, pratejusumérique sur lesquelles nous ne nous
étendrons pas ici.

1.2.1-DETERMINATION DES PARAMETRES DES MODELES

1.2.1.1-COEFFICIENTS DE DIFFUSION

Les coefficients de diffusion effectifs des gazslls grains d’adsorbant ont été déterminés a
partir de la relation :

D, :E(L+LJ | 73)
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qui est classiqguement utilisée pour les médiashanbon actif. Les coefficients de diffusion
moléculaire ont été pris dans la littérature tamylis les coefficients de diffusion de Knudsen
ont été calculés sur la base de macropores de raggal a 50 nm. Enfin le coefficient de
tortuosité des pores variant classiguement enee & pour les charbons actifs, il a été pris
égal a 4. Les valeurs des différentes diffusivigéar chacun des polluants sont regroupées
dans le Tableau 8.

Tableau 8 : Diffusivités calculées pour chacungasa T = 20°C

R134 Acétaldéhyde Ethanol Acétone  Cyclohexane Toluéne
Dp, (M/s) 1.00 16 1.28x10 1.24x10 1.21x10C 7.80x10F 8.04x 10
Dy (m?/s) 260x1d 3.96x10" 3.87x10" 3.45x10 2.86x10° 2.74x 10
D, (m?/s) 241x10 310x1¢  3.00x1F 2.92x1¢F 1.90x10F  1.95x 1CF

1.2.1.2-COEFFICIENTS DE SORPTION

Face au dénuement dans lequel nous nous somnmasvestrpour obtenir les caractéristiques
de sorption des six polluants dans le charbon &gif, nous n'avons eu d’autre choix que
d’intégrer dans le temps les profils de percée ralsteexpérimentalement pour déterminer
dans un premier la concentration en phase adsotheekg/kg) correspondant a la
concentration uniforme dans I'air aprés la peragdiltte (la percée se traduit par I'obtention
d’'un méme équilibre de sorption en tout point due ; le coefficient de partition a ensuite
été pris comme la pente de la droite passant pagihe et ce point d’équilibre (Figure 50).
Le Tableau 9 présente les valeursKgebtenues par cette méthode pour chacun des ¢@z et
charbon CECA NC35, les valeurs correspondante®ihet de transport par diffusion intra-
granulaireKy, ainsi que les coefficients de l'isotherme de Lraog équivalente utilisés pour
alimenter le modéle multi-polluants.

Concentration . t,
(mg/m3), Wo o gr=a oy Wa (gt
Pair o ° Pair e pair'([ CS ! K :—CSO
P
Co Co /
CSO
Kp ‘
t Temps (8) G C

Figure 50 : Illustration de la méthode utilisée paléterminer les coefficients de partition
des polluants dans le charbon actif étudié a paktis profils de percée obtenus
expérimentalement
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Tableau 9 : Coefficients de partitiorn, Kermes de transportdet parameétres de l'isotherme
de Langmuir déterminés a partir des courbes dedeedans le charbon actif CECA NC35

R134 Acétaldéhyde Ethanol Acétone Cyclohexane Toluéne

Kp (KGar/KGcn) 86 1331 610 8314 25784 123642
Kq (kg/s) 228 4710 1528 20328 20967 103886
C2 (kg/kgea) Charbon 1 0.542 0.2667 0.6372  0.3864 0.5315 0.7136
K. (kga/kg) Charbon 1 260 5000 970 25000 50000 200000

1.2.1.3-COEFFICIENTS DE TRANSFERT CONVECTIFS

Les coefficients de transfert de masse convectd aurface des grain$, (m/s), ont été
déterminés pour chacun des gaz a partir de caoédatentre nombres adimensionnels
proposées dans la littérature pour décrire lesteats dans des médias granulaires. Deux de
ces relations ont en l'occurrence été retenualddion de Ranz-Marshall et celle de Wakao
et Funazkri (Yang, 1987), nous faisant rebondir sumouveau probléme. Pour une méme
espece, les valeurs tg calculées par I'une et l'autre des corrélations@# en effet révélées
étre tres différentes sans que nous ne puissions guatant dire quelles étaient les plus
correctes (Tableau 10). Pour une analyse objedigerésultats numériques, ces différences
ont été interprétées comme l'incertitude sur ldswa du parametr€;,, au méme titre que la
meéthode grossiere utilisée pour déterminer lesuvalele K, confere une incertitude aux
valeurs de&y (voir paragraphe suivant).

Tableau 10 : Parametres relatifs au transfert dessgapar diffusion en couche limite a la
surface des grains -a% 0.610 kg/h, R = 1.1 mm, composés isolés daiirs I'a

R134 Acétaldéhyde Ethanol Acétone  Cyclohexane Toluéne

B (M/s) . 1.24x100  1.49x10 145x10 1.43x100 1.04x100  1.06 x 10
Wakao & Funazkri
M (M/s) 475x10° 569x10° 556x10 546x1F 3.96x1F  4.05x 107

Ranz-Marshall

A (m?) O 0.129 0.135 0.099 0.099 0.051 0.051
Kn (kg/s)
Wakao & Funazkri  ©0-0193 0.0242 0.0172 0.0170 0.0064 0.0065
Kn (kg/s) 0.0074 0.0092 0.0066 0.0065 0.0024 0.0025
Ranz-Marshall
. M./
O A =47R°N avecn=—1 "= Ps

ﬂ R

3

1.2.2-COMPARAISON DES RESULTATS NUMERIQUES ET EXPERIMENTAUX

1.2.2.1-GAZ ISOLES DANS L AIR

La Figure 51 présente les courbes de percée olstgguue chacun des gaz dans le charbon
actif de référence. Compte tenu des problémes atiibiede sur les paramétres des modéles
qui viennent d’étre évoqueés, ces courbes ont dthbt déterminées pour des conditions de
référence correspondant aux valeurskge(Ranz-Marshall),K, et K4 présentées dans les
tableaux 9 et 10. Pour juger de la sensibilitérdesltats aux valeurs des parametres d’entrée,
les simulations ont ensuite été répétées :
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« En conservant les valeuls, et Kq de reférence et en faisant varigr dans un domaine
censé intégrer l'incertitude sur les valeurshgeet As. Ainsi, en partant du constat que les
valeurs deh,, obtenues par la corrélation de Wakao et Funa¥¥R)(sont en moyenne 3
fois plus faibles que les valeurs données par teéladion de Ranz-Marshall (RM), et en
considérant d’autre part que compte tenu des cenégatre les grains de charbon aétjf
peut dans les faits étre deux fois plus faible tuevaleur (maximale) prise comme
référence, les figures indicéesa présentent les profils obtenus pour

Kh,max = Kh,ref = loair A%h\'l/'\l": et Kh,min = pair %hﬁM '

* En conservant la valeuk, de référence et en faisant vari€y de + 25%, ce qui
correspond a l'incertitude présumée sur sa valeleutge (figures indicédy

Des essais préliminaires ayant montré que les gréds de concentration a la sortie du filtre
étaient trés sensibles au nombre de cellules ékames définies pour la discrétisation axiale,
mais ne variaient plus de maniere significativedala den = 40 a 50 cellules, toutes les
simulations ont été réalisées avec 50 cellules élémentaires. Pour ne pas multipéer
représentations, le facteur de recirculation deseellulesg, a par ailleurs été pris égal a O.
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Figure 51 : Comparaison des profils de percée pgeédi mesurés pour les six polluants isolés
dans l'air
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Sans rentrer dans le détail, les résultats présesméFigure 51 ont témoigné d’'un bon
comportement général du modeéle puisque les poxmérinentaux se situent a l'intérieur du
domaine de concentration défini par l'incertitudar des parametre;, et K, (ce que
montrerait une synthese des figuee®t b dans une représentation en 3 dimensions). Par
ailleurs, les temps caractéristiques predits (tedgppercée, temps de saturation) respectent la
hiérarchie établie expérimentalement, le domaimgcdttitude sur les concentrations prédites
encadrant la aussi les temps caractéristiquesniiétes experimentalement.

Le seul véritable cas pour lequel les résultats ériques sont mis en défaut est celui du
R134a qui présente la plus faible affinité pouctarbon actif. Méme si le temps de percée
prédit n’est dans I'absolu pas si différent du terdp percée mesuré expérimentalement, il est
évident que la courbe de percée, qui ne présergeupaprofil traditionnel, ne peut étre
correctement reproduite par le modele sous les thgges et pour les conditions de
simulation définies ci-dessus. Plusieurs explicationt été avancées dans le rapport d'étude,
la plus probable étant que du fait de sa tres fartatilité, I'isotherme d’adsorption du R134
ne pouvait correctement étre approximée par un faotiééaire dans le domaine de
concentration testé ; elle pourrait revétir la ferrd'une isotherme de type Il dans la
classification de Brunauer (Figure 5), c’est-a-diree forme caractéristiqgue de situations ou
les interactions entre molécules adsorbées sontbap plus fortes que les interactions entre
les molécules adsorbées et la surface de I'adsbrban

1.2.2.2-GAZ EN MELANGE DANS L AIR

Afin de ne pas surcharger les représentationspfaparaison des résultats numériques et
expérimentaux en configuration de meélange des aparté que sur les courbes de percée
déterminées pour une seule valeurkgeet K. Ces courbes ont été établies a partir d'un
découpage du filtre em= 50 cellules élémentaires, un facteur de reatauh d’air entre les
cellulesg = 0, les coefficients d’échange convectifs dorpessia relation de Ranz-Marshall
et une surface d’échange convective correspondenvaleur maximale dés (Tableau 11).
Pour juger de maniére objective de la qualité aédiptions, il convient donc de conserver a
I'esprit que les résultats présentés en Figureeb@éfinissent qu’une tendance, leur domaine
de variation résultant de l'incertitude sur lesgmaétres des modeéles étant dans les faits
encore plus large que pour les simulations avegdessolés dans l'air puisqu’a I'incertitude
sur les valeurs d&, se superpose l'incertitude liee a leur transpmsien parametres de
l'isotherme de Langmuir.

Tableau 11 : Parametres de la simulation du teatldorption des gaz en mélange dans l'air

Toluene  Cyclohexane Ethanol R134a  Acétaldéhyde Acétone

Ma (9) 0.0078
Ms (9) 12.95
A, (m?) 0.0785
hm (m/h) Ranz-Marshall 145.1 145.4 187.4 154.0 191.1 69.9
Ky (kg/h) Ranz-Marshall ~ 13.7 13.7 17.7 14.5 18.0 16.0
Kgq (kg/s) Variable a chaque pas de tentfs\varie en fonction des concentrations)

Avant toute comparaison, nous avons pu noter que dennées expérimentales se
caractérisaient a la fois par une tres forte d@paret par un nombre important de points
marqués par une concentration en sortie du filiqgéseure a la concentration en entrée.
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Contrairement aux tests réalisés avec les gazsistaas l'air, ces dépassements temporaires
de la concentratiol©y se justifient ici physiquement par la compétitiemtre espéces pour
'adsorption sur les sites actifs de surface :yiaainique d’adsorption étant différente suivant
les gaz, 'augmentation de la concentration en@la@sorbée d’'une espece peut donner lieu a
un phénoméne d’élution, c’est-a-dire a la désomptie molécules d’autres espeéces; les
quantités de gaz ainsi libérées vers la phasenaéridu filtre se superposant a celles qui
pénetrent dans le filtre par le flux d’air, la centration en sortie peut effectivement dépasser
la concentration en entrée pendant quelques isste¥iguation étendue de Langmuir permet
de représenter ces éventuels phénomenes d’élabame l'illustre par exemple le profil de
percée prédit pour I'acétone. Les dépassementy dexcedent cependant pas quelques % et
ne sont donc en rien comparables avec les dépasteaieservés expérimentalement (valeurs
de Csorid Co allant jusqu’a 1.4).

Concernant la comparaison de l'allure des profildes temps de percée prédits et mesurés,
trois cas de figure ont été distingués:

* Dans le cas du toluene, la période pendant laqastlété effectuées les mesures est trop
courte pour juger de la qualité des prédictiores :doncentrations mesurées a la sortie du
filtre sont toujours nulles a l'issue des 600 hx@érimentation alors que le temps de
percée estimé sur les bases des hypothéeses énonrdéssus est proche de 4000 h.

* Pour le R134a, I'éthanol et le cyclohexane, lediptions sont globalement conformes
aux mesures, les quelques écarts observés setsiamla plage d’'incertitude liée a la
précision des parametres d’entrée du modéle.

* Enfin, pour l'acétaldéhyde comme pour l'acétons, peédictions ne refletent pas, ou
refletent mal la réalité des phénoménes observass [ second cas, le temps de percée
prédit est prés de 200 h plus élevé que le tempedEe enregistré au cours des tests, ce
qui constitue un écart suffisamment important p@anser qu’il n'incombe pas
uniquement a l'incertitude sur les valeurs desipatees d’entrée du modele. Dans le cas
de l'acétaldéhyde, le temps de percée prédit esfonne aux mesures mais les
concentrations enregistrées a la sortie du fikrestabilisent autour d€y/2. Ce fait rare
témoigne probablement d’'un phénoméne de réactipitécontribue a décomposer une
partie de l'acétaldéhyde qui pénetre dans le fir la base des connaissances actuelles
en matiere de réactivité des gaz et de ces seofesds expéerimentales, il est difficile de
conclure a un phénomene de réactivité homogenectudgene (adsorption chimique a
la surface du charbon actif). Dans les deux casenhble en revanche acquis que la
réaction impligue au moins un autre gaz puisquuagctransformation de ce type n’a été
mise en évidence au cours des tests réalisés ‘aeétaldéhyde isolé dans I'air. Partant
de la, une certaine logique tendrait a désigneét@ne comme le gaz qui interagit avec
'acétaldéhyde. Ceci n’est toutefois qu'une hypsthé&ue ne conforte d'ailleurs pas
I'obtention d’'un profil de percée « normal » pollacétone (concentration en sortie du
filtre égale aCy en régime établi). La connaissance de I'évolutierla concentration en
toluene au dela de 600 h aurait peut-étre pernefifier d’autres pistes. Quoi qu’il en
soit, ces résultats nous ont conduits & penser poer cette application aussi, la
caractérisation et la modélisation des phénomeeesgattivité de surface constituaient a
court ou moyen terme une voie de développemenesgénte.
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Figure 52 : Points expérimentaux et courbes de @eprédites pour les six gaz en mélange
dans l'air
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1.3- MODELISATION DYNAMIQUES DES EFFETS DE LA TEMPERATURE ET DE L _"HUMIDITE

La démonstration de la bonne tenue des modeleogdsppour des conditions d’air sec et
isotherme a sonné pour nous comme un encouragenpentrsuivre le développement vers la
simulation de configurations réelles. Il nous estamment apparu évident que pour que les
modéles puissent prétendre répondre a toutes lestigus qui se posent concernant
I'utilisation des filtres par adsorption dans le&tilments, ils devaient nécessairement étre
complétés par une représentation fine des efféts diux fluctuations de température et
d’humidité dans l'air. Ces développements, basésusa modélisation dynamique couplée
des transferts de chaleur et d’humidité dans teefibnt été opérés a partir de théories et de
méthodes récemment publiées que nous avons powg pait exploitées dans le contexte
environnemental du traitement de I'ai intérieurs loeodéles obtenus présentent de ce fait une
originalité et un potentiel qui n’a bien sar pas@e été pleinement exploité a ce jour, mais
qui lui confere un vaste champ de perspectives.

1.3.1-MODELISATION THERMIQUE DYNAMIQUE DU FILTRE

Pour des questions de simplicité et de compathilitmérique, la modélisation des transferts
de chaleur dans le filtre a été opérée sur le nf@meipe que la modélisation des transports
de masse, c’'est-a-dire en recourant au princippotientiel moteur linéaire pour décrire les
transferts par conduction thermique a l'intérieas grains d’adsorbant. Par analogie avec les
transferts de masse, cette hypothése permet de lisgvdée comportement thermique
dynamique du filtre a partir du seul calcul pouacine des cellules élémentaires :

* de la température dans I'espace inter-granul@i(eC)
* et de latempérature moyenne des grains d’adsorbaiC)

Pour une cellule courantgececi se traduit mathématiquement par les équation

T T
M (6 = (16, 0Ty =W (14 26, )0, T, 00y - 22 (T T,
d h
74)
dT, _ Ky K; dc,,; (
Mg TR k] =T+ M, ZHE‘”S' dt

OU Cpa €t Cps (J. kg .K™) désignent respectivement les chaleurs massigaekail et de
'adsorbant,n; est le nombre d'especes adsorbables presentesl aiareat Hads, (J.Kd Y est
I'enthalpie d’adsorption de chacune de ces espgcd&,’ et Kq' (W/K) caractérisent
respectivement les transferts thermiques conveetifsonductifs ; ils sont définis par les
relations :

=h; [A (75)
et
_15M A
Kg _TRZS (76)
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ol hr (Wm?K™) est le coefficient de transfert convectif en dwitimite etds (Wm*K™) la
conductivité thermique de I'adsorbant.

1.3.2-MODELISATION DES TRANSFERTS COUPLES HUMIDITEPOLLUANTS

La représentation des effets de I'humidité surdmportement du filtre nécessite en premier
lieu que soient adjointes aux équations de trangiesr polluants les équations représentant la
conservation de I'eau (sous toutes ses formesngrieur des volumes élémentaires d’air
inter-granulaire et de pores de I'adsorbant. Lanforde ces équations dépend toutefois de
l'interprétation faite des interactions entre humdicet polluants au sein du media adsorbant.
Rejoignant les réflexions amorcées dans le cadréadbese de Cristiana Bouilly, deux
interprétations possibles de ces interactions antogcurrence été proposeées, conduisant a
deux modéles différents. Le premier peut, sur fanéotout au moins, étre considéré comme
une extension du modeéle multi-composés proposé gesiconditions d’air sec. A quelques
détails pres, le second est pour sa part le résldta transposition a la configuration du filtre
du modele couplé gaz/humidité utilisé pour dédeeeffets de I’humidité sur les transferts
de polluants entre I'ambiance et les parois (pafay 4.4 du chapitre 1).

1.3.2.1-MODELE COUPLE PAR LES SEULS PHENOMENES ADSORPTIONDESORPTION

La premiére interprétation qui peut étre faite deeractions entre humidité et polluants a
I'intérieur du média adsorbant consiste a considguéen dépit de concentrations beaucoup
plus élevées, les transferts de vapeur d’eau dadsofbant sont régis par les mémes
phénomenes que les polluants. En conséquenceajléafseme d’interaction notable entre les
espéeces est la compétition pour I'adsorption autéase des sites actifs de surface. Se pose
alors a nouveau la question du modele de co-adgorptintroduire dans les équations de
transport sachant que la forme a deux points éxiin des isothermes d’adsorption de la
vapeur dans les matériaux adsorbants ne peut ecig®ipas étre ajustée par un modele de
Langmuir, et que I'équation étendue de Langmuipeg par conséquent étre utilisée.

La parade trouvée a ce probléme est venue de ikapiph d’'une théorie appelée CMMS
(pour cooperative multimolecular sorption) initisent proposée par Malakhov et Volkov
pour traiter de I'adsorption d’alcools dans des/pwres et reprise par la suite par Rutherford
(Rutherford, 2002) pour caractériser I'adsorptioead dans des médias en charbon. Cette
théorie est fondée sur les forces d'interactiortipaieres et les effets synergétiques que
conferent les groupes fonctionnels oxygenes dispedans le charbon, la densité de ces
groupes déterminant la forme de l'isotherme d’'aoison de I'eau. Sans rentrer dans les
details, la théorie CMMS institue que I'adsorptiieau dans tout média en charbon peut étre
représentée par une isotherme de la forme :

C
C

S = - K0 D( -
sat (1_ Kas D()l_KO O+ W2 (1_ Kas D()]

(77)

ou X =C— correspond a I’humidité relative wt constante sans dimension, est définie par :

sat

2

K, X K, X 41K, X

w=ij1- X o K + 0 (78)
2|7 1-K, X 1-K, ) 1-K, [X
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Dans ces équations (77) et (), Kys et K; sont d’autres constantes sans dimension qui,
suivant leur valeur définissent une forme de typk, llll, IV ou V dans la classification de
Brunauer (Figure 5).

Pour I'application qui nous concerne, l'intérét ltguation (77) est qu’elle peut se mettre
sous la forme d’une isotherme de Langmuir :

K (x)[x
c.=C_,—t\"/ 2
s sat1+ KL(X)D( (79)

ou K_ n’est plus ici une constante comme dans le modgtgnal, mais une fonction de
humidité x :

K
K =2 (80)

Ainsi, la Figure 53 montre que l'isotherme de ty¥pebtenue par une méthode gravimétrique
pour le charbon actif CECA NC35 est correctemenstég par les équations (79) et (80) en
prenantK,=0.009842 eK;=1.585 Csa= 0.45 kg/kg a 20°C).
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Figure 53 : Ajustement de I'isotherme d’adsorptael’eau dans le charbon actif CECA
NC35 par les équations (79) et (80) issues dedarie CMMS (température 20°C)

L'obstacle de la représentation de 'isotherme’éau par une forme de Langmuir étant levé,
'équation étendue de Langmuir peut étre prise cemmodéle de co-adsorption couplant les
éguations de transport des polluants et de la vapeau dans I'adsorbant. Pour un mélange
den, gaz incluant la vapeur d’eau, le modele de fittberespond aux équations (69) et (70)
répétées pour chacune des especes et dans lesqlisieherme inverse, c’est-a-dire
I'expression de (en fonction deC,;, s'écrit :
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C.|1+3K,C
j ; Lk~ pk (81)

K# |
C.=
] 0
CstLj _CstLj

La pente de I'isotherme du compgsgux concentrationSy, k =1, est pour sa part donnée
par :

ac,) %

np 2
Pl )Gy 1+ K,C, (1+ > KLkak]
k=1

dC, 1 K,Cy
Ky, =( ,] =CJK, - - d , (82)
C

ce qui compte tenu du niveau élevé des concentsagn vapeur d’eau contribue a définir par
les termeXKy; un second couplage significatif entre les équatida transport des différentes
especes.

1.3.2.2-MODELE A COUPLAGES MULTIPLES

Le second modele couplé polluants / humidité aéddoré sur la base des hypotheses
utilisées pour traiter des effets de I'humiditéraveau des interactions polluants / matériaux
du batiment, a savoir d’abord l'interprétation dsotherme d’adsorption de la vapeur d’eau

comme la superposition de phénomenes d’adsorptiemooouche et multicouche dans les

plus grand pores, et de condensation / évaporatgpillaire dans les pores les plus fins. La
structure poreuse bimodale des charbons actifsi(&isd) nous a toutefois amené a introduire
deux différences notoires dans I'analyse des phénesd’interaction qui résultent de la

présence d’eau liquide dans les pores :

« La premiére est que nous n‘avons pas considérédei modifications des
caractéristiques de diffusion des espéces en tancte I'humidité relative dans les
pores. Cette décision se justifie par le fait queihétique de diffusion dans les médias
adsorbants est déterminée par la diffusion danmbasopores et que la taille de ces
macropores est telle qu’ils ne peuvent étre leestiggcondensation capillaire qu’a des
humidités relatives extrémes (trés proches de 100%)

* La seconde est que nous avons en revanche congténédélisé un phénomene
d’interaction supplémentaire qui est la diminuter le remplissage des pores de la
surface spécifique disponible pour I'adsorption omruche et multicouche.

Finalement, lI'implémentation dans les équationshidan (69) et (70) des trois formes
élémentaires d’interaction polluants / eau que $abisorption/désorption dans les phases
agueuses, la compétition pour I'adsorption a léaserdes pores libres et donc la réduction de
la surface disponible pour cette adsorption, candui modéle suivant (pour une cellule
courantd) :
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|v|addL w,(1+¢)C ., —w,(1+2¢,)C, +w,e,C.y,
0j (H20 oup) (83)
- LB o e, (e )
Kg, + Ky, '

et

Pai ofi o
M air 2
( 8 HZO) ps {acpi,HZO JC

o
pi,j;jzH20 P HZO (84)
Kd H,0 |:IKh H,0
— 2 2 ’ -C_
Kd,Hzo + Kh,HZO ( e pI'HZO)
Par | O oy %o
M ( p'HZO) p (acp j gthspeau[aC P ai P
S Pi.p Cp.jsjzHo0 Pi.p Coi.jijzHz0 (85)
Ky, K
:—hp( oip)
Kap+ K,

Dans ces équations, le ternMs désigne la masse totale d’'adsorbant dans la eellul
élementaire tandis queMs(Cpin2o) correspond a la masse élémentaire de charbon
effectivement disponible pour l'adsorption monodmeicou multicouche des espéces. Les
effets de la présence d’eau liquide sur la surthsgonible pour I'adsorption ont en effet été
représentés en établissant :

* que la surface spécifigue présentée par I'adsorbsinproportionnelle a sa masse,
autrement dit qQU&(Cp H20) =Ms(Cp H20) ;

e et que sur la base de I'hypothese de pores cyjnds indépendants les uns des
autres, cette derniére peut étre déterminée & plartspectre de distribution en taille
de I'adsorbant par la relation:

o r(Cp,HZO)
ss(cp,Hzo)=IZV(r)dr— [ ZVr(r)dr (86)

Outre la dependance des concentratiGpg aux concentration€, oo Vvia cette équation
(86), les équations (84) et (85) sont aussi cospbée :

» Les fonctionsfyoo etf,, qui désignent respectivement les isothermes eldsorption
monocouche et multicouche de I'eau et du polluBntprenant I'équation étendue de
Langmuir pour chacune d’elles, le développemente@sesd,y/dC, , et Koo/ ACp Hoo
fait apparaitre chacune des concentratiGpsizo et Cpip. Pratiguement, I'isotherme
d’adsorption monocouche et multicouche de I'eau sddiadsorbant peut étre
déterminée en calculant pour chaque humidité wveattoncentration dans l'air des
pores) la quantité d’eau condensée dans les gmressen retranchant cette quantité de
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la concentration en phase adsorbée donnée path&soe mesurée (Figure 34).
L’ajustement des points ainsi obtenus par une foded.angmuir permet alors de
retrouver les constanté®s 10 et K. no0 définissant les caractéristiques d’adsorption
mono et multi couches de la vapeur d’eau.

* Le terme d’absorption/désorption qui apparait da&ggiation (85) puisquéiq dépend
du rayon critique de pores en dessous duquel shipria condensation capillaire, et
donc de la concentration en vapeur d’eau dansdesséquation (46)). En prenant le
modele de Henry, équation (44), comme loi défimssal’équilibre
d’absorption/désorption des polluants, le tewhgdC, , se reduit pour sa part a une
constante, en I'occurrence le coefficient de Hahrygaz dans I'ealiy p.

* Les termeq 20 €tKqp puisque ces derniers integrent dans leur défimiagpente de
l'isotherme d’adsorptionKy, qui comme expliqué précédemment dépend des
concentration€p xzo €t Cpi p.

Comme chacun pourra le noter, la connaissance elttrepde distribution en taille des pores
de l'adsorbant constitue donc un élément centrdad#emarche de modélisation proposée.
Dans le contexte de I'application visée, le prol#eanquel nous avons alors été confrontés est
gue les adsorbants industriels de type charboiifs acésentent par nature une forte porosité
dans le domaine des micropores<(2 nm) qui ne peut étre caractérisée par lestquhs de
porosimétrie a mercure (la pression maximale decamerpouvant étre mise en ceuvre ne
permet pas d’atteindre les pores de taille infégeu2 ou 3 nm). Pour déterminer le spectre
de distribution en taille de I'adsorbant dans lésrapores, nous avons alors eu recours a la
méthode dite de Stoeckli (Stoeckli et al, 2000))tde principe est de retrouver le spectre de
distribution en taille des micropores a partir @ednnaissance du volume total de micropores
dans l'adsorbant et d'une isotherme d’adsorption tgpe Dubinin/Radushkevic ou
Dubinin/Asthakov (d’'un gaz quelconque), en faisbBnypothése (étayée scientifiquement
dans la description de la méthode) que la disiobutpectrale est de type gamma.

En définitive, cette méthode exploite le principelos lequel, a concentrations en gaz
suffisamment élevées pour que son isotherme d’ptisn soit correctement représentée par
un modéle issu de la théorie du potentiel, I'adonpcorrespond physiqguement a de la
condensation capillaire. La méthode revient alorsitiiser I'’équation de Laplace pour
transcrire I'évolution de la concentration en phas#sorbée donnée par l'isotherme
d’adsorption du gaz en une évolution du volume amoreux en fonction de la taille des
micropores. Le volume micropored,, comme les isothermes de Dubinin/Radushkevic de
différents gaz, étant des données accessibles sadpgefabricants d’adsorbant, la mise en
ceuvre de la méthode ne constitue pas une diffiaute niveau.

Pour le besoin de nos développements pratigues aeons appliqué cette procédure au
charbon actif CECA NC35W, = 0.449 criyg) en nous basant sur l'isotherme d’adsorption
mesurée pour le toluéne pris comme composé deengferty =24 kJ/mol,5=1). Le spectre
de distribution en taille des pores complet, obtpau juxtaposition des spectres issus des
tests de porosimétrie & mercure et de la méthodgtakskli, est présenté en Figure 54. On
peut y remarquer la structure clairement bi-dispen®sultant du processus d’activation du
charbon (macropores centrés autour gamipour conduire les gaz jusqu’aux micropores ou
ilIs sont adsorbés), le volume total de microportesitéirés largement supérieur a celui des
mésoporesvb.son=0.016 cni/g) et des macropore®son= 0.05 cni/g).
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Il est important de noter que la validité de la moéie de Stoeckli a dans notre situation pu
étre vérifiée a partir de l'isotherme d’adsorptibm 'eau (Figure 53). Cette derniére présente
une augmentation importante de la concentrationplesise adsorbée entre 50% et 73%
d’humidité relative, ce qui correspond aux limite$érieure et supérieure du spectre de
micropores (Figure 54).

Isotherme d'adsorption de la vapeur d'eau sur NC35
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Figure 54 : Spectre de distribution en taille desgs du charbon actif CECA NC35 et
correspondance avec la forme de l'isotherme d’aggon de I'eau

1.3.2.3-COMPARAISON DES DEUX MODELES

Trés différents par essence, les deux modéles gésppour représenter les effets de
’humidité on assez logiqguement montré des divergerau niveau de leurs prédictions, le
modeéle a couplages multiples se caractérisant parsensibilité beaucoup plus forte des
profils de percée a I'humidité (Figure 55). La digs est donc dorénavant de savoir quelle
interprétation des phénomeénes est la plus justestigmn a laquelle les tests de percée en
conditions humides qui sont actuellement réalise€aSN de Toulon devraient rapidement
nous permettre de répondre.
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Figure 55 : Courbes de percées du toluéne prégigeschacun des deux modeéles pour
différents niveaux d’humidité relative a I'entrée filtre — Figure du haut : modele CMMS,
figure du bas : modéle a couplages multiples

1.4- SIMULATION DE CONFIGURATIONS OPERATOIRES REALISTES

Quel que soit leur conditionnement ou leur modatégration au batiment, le comportement
des filtres par adsorption se caractérise par uakigon plus ou moins rapide vers un état de
régime établi assimilable a la saturation de l'adaot, cette évolution étant elle-méme
assimilable aux courbe de percée des polluantdiffarence entre courbes de percée
proprement dites et profils réels résulte des tlatbns incessantes des conditions
environnementales a I'entrée du filtre). Partantajd’utilisation de filtres en charbon actif

dans les batiments peut étre envisagée de deuwxeraanila premiére, qui correspond a la
vision la plus classique, consiste a considérerlgiétre doit opérer a efficacité maximale et
gu’il convient pour cela de le changer périodiqueinde probléme réside alors dans la
définition de la fréquence optimale de renouvellethke colt d’exploitation associé a cette
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pratique pouvant s’avérer prohibitif pour I'expkoit du batiment. La seconde consiste pour
sa part a considérer que pour conserver dans I@stame efficacité acceptable, une
alternative possible est de régénérer périodiquemesrfiltres, par une purge thermique ou

tout autre moyen énergétiquement et économiquepegtibent.

La premiere application des modéles développésnqus ayons faite a été ciblée sur cette
deuxieme vision de l'exploitation des filtres. Plpsécisément, a travers une série de
simulations couplant modéles de transport des aoltu dans le filtre, le systéeme de
ventilation et I'ambiance, nous avons cherché duévdaptitude d’'un systeme de filtration a
protéger les occupants d’'un batiment tertiaireadpdllution atmosphérique urbaine, ceci en
exploitant a la fois les synergies que procurentnaueau de I'exposition I'occupation
intermittente du batiment et I'évolution journaééde la pollution urbaine (qui est intimement
lite au trafic routier), et les difféerences de dbods environnementales liées au
positionnement du filtre dans la centrale de traéet d’air.

En lien avec I'étude qui est présentée dans legpgphe qui suit, la seconde application a
consisté a étudier I'impact sur la qualité de I'de l'utilisation d’'un épurateur autonome
équipé d'un filtre a charbon actif pour le traitathdes gaz. Plusieurs simulations mettant en
jeu différents modes de fonctionnement de I'épumatt différents scénarii d’émission en
toluene, benzéne, acétone, monoxyde de carborenealfiéhyde par la fumée de cigarette,
ont été réalisées (Figure 56 et Figure 57). Plesaps résultats spécifiques, ces simulations
nous ont donné I'opportunité d’illustrer par I'expla toute la complexité des phénomenes
gue suscitent les conditions environnementales reso@ux environnements intérieurs
(variations incessantes et plus ou moins aléatoitesla composition de l'air, de la
température et de I'hnumidité a I'entrée du filtet)de balayer par la méme occasion un certain
nombre d’idées précongues concernant la questionmdintien dans le temps des
performances de ce type d'épurateur. La Figure b6tra par exemple qu’apres quelques
jours de service I'épurateur devient beaucoup meffisient a limiter I'exposition de pointe
des occupants. Apres un temps d’utilisation quievee quelques jours pour le formaldéhyde
et le monoxyde de carbone a plusieurs centaingsude pour le toluéne, le comportement du
filtre en régime établi se caractérise par uneopérid’environ 1 heure ou I'épurateur
contribue effectivement a améliorer la qualité 'dé intérieur. A l'issue de cette période, la
diminution des concentrations ambiantes résultdatfais de I'arrét de la source d’émission,
de la dilution par la ventilation et de la captatates polluants par I'épurateur, fait que le filtre
rejette vers 'ambiance des molécules de gaz biesteent adsorbées. En définitive, au fil des
jours, I'épurateur ne fait plus qu’étaler la padlhmt dans le temps, et son impact en terme
d’exposition moyenne devient insignifiant (Figur&@)5Ceci démontre qu’en dehors du
probleme de la fréquence optimale de renouvellerdenmédia adsorbant, la question de
I'efficacité des filtres par adsorption pour leiteanent de l'air intérieur ne peut étre abordée
sans faire référence au contexte environnementsl ahebiances a traiter (température,
humidité, occupation, ...), et notamment aux car&tques des sources internes (taux
d’émission, variabilité, périodicité).
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Figure 57 : Concentrations moyennes en polluantdsspériode 18h00-24h00
au cours des®L et 365 jours de simulation

2- DEFINITION DE NORMES D 'EFFICACITE POUR LES EPURATEURS D’ AIR DOMESTIQUES

Enjeu majeur pour les pouvoirs publics en raisonsdecontribution a I'exposition des
populations et de ses implications énergétiqueguddité de I'air intérieur constitue aussi une
préoccupation sociale, et par voie de fait un magtonomique prometteur pour qui offre des
solutions abordables au plus grand nombre. Plusiedustriels - asiatiques pour la plupart -
et distributeurs I'ont bien compris en proposantsdeeurs points de vente une large gamme
d’épurateurs d’air domestiques a prix tout a faisennables. La publicité faite autour de ces
appareils s’accompagne souvent de slogans aguschetntd’annonces de performances
mirobolantes certifiées par d'illustres cherchgis !), sans pour autant que I'acheteur n’ait
pourtant une quelconque garantie sur I'efficaci&le des appareils, voire et c’est peut-étre la
le plus important, leur innocuité.
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C’est dans ce contexte qu’un consortium d’équipesegherche composé de la Direction des
Etudes et Recherches d’EDF, du Centre Techniquéndestries Aérauliques et Thermiques
(CETIAT), du Laboratoire d'Hygiéne de la Ville deafs (LHVP), des Hopitaux
Universitaires de Strasbourg et du LEPTAB de I'émsité de La Rochelle que jai
représenté, a entamé dans le cadre du programmealat Batiment a I’horizon 2010 » une
réflexion visant a proposer une norme pour mesteéficacité et vérifier I'innocuité des
épurateurs d’air domestiques. Cette étude, soutéina@cierement par 'ADEME, était
composée de quatre phases: I'établissement d’undétanarché des épurateurs d'air en
France, aux Etats-Unis, au Japon et en Scandinaviecensement et I'analyse des normes
d’essai existantes, la description du mode de fomecement des différentes techniques
d’épuration qui sont implémentées dans les apparetl finalement la proposition d’un
protocole d’essai qui intégre les spécificités smwmementales des ambiances intérieures. De
par notre domaine d’activité et notre expertise ks processus physico-chimiques qui
gouvernent le transport des polluants, notre doution a davantage porté sur les troisieme et
quatrieme phases du projet.

Suite a la présentation et a la diffusion du rappddtude justifiant chacun des points du
protocole proposé, 'ADEME et la Direction Générade la Santé ont manifesté un grand
intérét pour ces travaux et ont contribué a lewrgate en financant début 2007 une étude
destinée cette fois a vérifier I'applicabilité dwfocole a travers la construction d'un banc
d’essai dédié et de la mise en ceuvre d'essaisesuglirateurs du commerce. Pour ce faire, la
société Tera Environnement a été associée au ¢omsg@récédemment forme.

2.1-RECENSEMENT ET CLASSIFICATION DES TECHNIQUES D 'EPURATION

Les épurateurs d’air consistent le plus souventrerassemblage de différentes techniques
d’épuration de l'air. Bien que le manque de précisiterminologique volontaire ou
involontaire des fabricants rende parfois difficifedentification précise des procédés
implémentés dans les appareils a partir du simgenen de leur documentation technique ou
commerciale, il est toutefois possible de considéue ces procédés se rapportent a I'une des
dix techniques répertoriées sur la Figure 58. Cliggte propose une classification suivant
deux critéres, le premier d’entre eux étant leetglp polluants visé a priori par la technique :
gaz (incluant les odeurs), particules inertes oarerdrganismes. Il est a noter que si des
relations univoques peuvent étre établies danslupap des cas, la classification de la
filtration mécanique comme technique agissant ssirplarticules inertes (poussieres, fibres)
mais aussi les micro-organismes se justifie pdaiteque d’'une part les filtres utilisés sont
dans la grande majorité des cas des filtres a heftitacité (de type HEPA) capables de
capter efficacement les particules de la taille \dass et des bactéries, et d’autre part que de
plus en plus de fabricants proposent des filtragés en usine avec des substances biocides
destinés a tuer les micro-organismes captés dairsnfais surtout a éviter que le filtre ne
devienne lui-méme un lieu de prolifération pour Be@sro-organismes. Il convient également
de relever que l'ionisation négative de l'air neupétre répertoriée dans ce mode de
classification par polluant dans le sens ou ellevise pas a éliminer les polluants contenus
dans l'air, mais a produire a partir de I'oxygéms ons négatifs qui auraient un impact direct
sur la santé.
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* Captation
Transformation/élimination

Figure 58 : Recensement et classification des fgcies d’épuration de I'air

")Charbon actif, zéolite

Le deuxieme critere de classification utilisé sar Higure 58 consiste a distinguer les
techniques fonctionnant par captation / stockage mluants de celles fonctionnant par
transformation ou élimination. D’un point de vueafijue, les techniques appartenant a la
premiere famille posent le probléeme de la possié@mission des polluants vers I'ambiance
et de la maintenance des appareils (changemenég&nération du filtre). Les techniques
destructives basées sur l'oxydation des espécesugez (photocatalyse, plasma froid,
adsorption chimique) soulevent quant a elles I'épge question de la production de
composés secondaires toxiques ou cancérigenestioquesii a été au coeur de l'analyse
fonctionnelle des systemes et des discussions guinimaniere d’intégrer cette composante
dans le protocole d’essai proposé.

2.2-PROTOCOLE D'ESSAI

Le protocole d’essai proposé prévoit que la perforoe des épurateurs soit mesurée a partir
d’'un banc d’essais de type « conduit aérauliqua » chambre environnementale », chacune
des deux méthodes devant conduire aux mémes tésudiales essais sont réalisés
conformément aux préconisations. Sans rentrer i@agndétails, ce protocole se distingue des
normes existantes a travers deux caractéristiguesales :

La premiere est que contrairement aux normes aaiéeiCANSI/AHAM AC-1-2006 et

japonaise JEM 1465 trés focalisées sur le probldmdabagisme et mettant en jeu une
pollution extréme pour le test des épurateurs,enptotocole considere une évaluation de
I'efficacité de I'épurateur vis-a-vis de toutes tesnposantes de la pollution de l'air, & savoir :
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* La pollution chimiqgue par la réalisation de testge@ le toluéne (composé
systématiquement détecté dans les ambiances urEsiet classé d’intérét prioritaire
par les autorités sanitaires francaises et eurogsgn

» La pollution particulaire par des tests avec detiquaes de latex (PSL),

* La pollution par les micro-organismes au traverstetgs avec la bactérigacillus
suptillis et le champignoAspergillus niger,

 Et finalement la pollution par les allergénes repréés en l'occurrence par
I'allergene de chat

Quelles que soient les fonctions de I'épurateus, tiests sont réalisés pour chacun des
polluants pour des concentrations représentatives celles rencontrées dans les
environnements intérieurs. Bien que cela induiseesgairement la mise en ceuvre de moyens
métrologiques de pointe, cette caractéristique resisapparue fondamentale pour pouvoir
juger objectivement de la performance des appadaits le contexte environnemental ou ils
sont amenés a opérer. Les éléments que nous avdinerpde I'analyse fonctionnelle laissent
en effet a penser que la réalisation de tests desaharges de pollution élevées pénalisent
davantage certaines techniques (comme la photgsatal les plasmas).

Dans tous les cas, les résultats des tests somimgégoa travers le calcul du CADR du
polluant (Clean Air Delivery Rate). Cet indice, idéfcomme le produit du débit volumique
d’air traité par I'appareil et de son efficacitésugée a pour intérét d’exprimer la performance
de I'épurateur par référence a un renouvellemeair @quivalent. Outre le point de repére
évident qu’elle constitue, I'utilisation de I'indicCADR permet donc si nécessaire de faire
rebondir l'analyse sur les questions énergétiquas Ip chiffrage de la réduction du
renouvellement d’'air et du gain énergétique affégeroccasionne la présence de I'épurateur.

La seconde caractéristique qui constitue a ladnigiage de représentativité des tests et une
marque distinctive du protocole proposé est la meeda la concentration en formaldéhyde et
en ozone a la sortie de I'appareil. La productimzane a partir de I'oxygene de l'air est une
caractéristique des techniques filtrantes faisppeba des champs électriques de fort voltage
(plasma, filtration électrostatique des particulésisation de l'air). Le formaldéhyde
constitue pour sa part un révélateur de minéraisahcompléte des composés organiques
par les systemes d’oxydation; il précede en effgpplarition de CQ et HO dans les
mécanismes de décomposition de la plupart des COV.

2.3-BANC D’ESSAI ET PREMIERS RESULTATS EXPERIMENTAUX

Le banc d’essai construit par le consortium dassddeaux de la société Tera Environnement
fonctionne suivant le principe de mesure en conadé@itulique (Figure 59). L'épurateur est

fixé sur une plague étanche qui sépare la chambnmaebsure en deux volumes égaux dans
lesquels sont effectuées les mesures de concentrati polluant. L'épurateur testé préleve

dans une salle blanche située a proximité immédiatbanc un débit d’air équivalent a son

débit nominal de fonctionnement (un dispositif petrde compenser la perte de charge du
circuit). Cet air est ensuite chargé en polluarsinavde pénétrer dans I'enceinte ou se trouve
I'appareil.
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Chambre

Unité de filtration Injection de polluant

Figure 59 : Banc d’essai construit a Crolles poanalidation
du protocole d’essai des épurateurs d’air domestg

Apres vérification du bon fonctionnement du systérdeux épurateurs présentant des
caractéristiques trés différentes ont été sélewésrpour veérifier 'applicabilité du protocole.

Le premier disposait d’'un pré-filtre, d’un filtre @articules mécanique (F6), d’'un réacteur
photocatalytique et d’'une grille métallique moniés série, tandis que le second était
constitué d’'un pré-filtre métallique, d’'un précatitur électrostatique et d’un filtre en charbon
actif. La Figure 60 présente les résultats obtgraus le premier appareil ; elle montre une
évolution tres atypique de l'efficacité de captatides particules en fonction de leur taille
(probablement liée a une mauvaise installationilthe idans I'appareil) et une efficacité tres
faible, mais finalement assez courante, pour laquatalyse vis-a-vis du toluéne.
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Figure 60 : Résultat des tests de performancedjmifateur n°1 vis-a-vis des particules
inertes et du toluéne (concentrations en toluénerdonnée de la figure de droite)

Bien que I'étude ne soit pas terminée, les résultatenus a ce jour sont donc globalement
assez probants et ne remettent en cause aucupidesgrévus dans le protocole imaginé. Un
des objectifs affiché des travaux étant de lesrisgpa I'échelle nationale puis européenne
par I'établissement d’'une norme, une démarche aifjaurs d’ores et déja été amorcée en ce
sens a travers la création d’'un groupe “épurat&ir’débergé par le comité AFNOR B44A
(photocatalyse).
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CHAPITRE |ll : CARACTERISATION DE LA RELATION ENTRE
POLLUTION ATMOSPHERIQUE ET POLLUTION INTERIEURE

Derniére composante importante de la qualité dé& Fatérieur, le probleme de la
caractérisation des transferts de polluants a tsakenveloppe des batiments a été abordée
dans le cadre d’'une étude plus large sur la relamdre pollution atmosphérique et pollution
a lintérieur des écoles. Cette étude a fait I'tljéun partenariat avec ATMO Poitou-
Charentes. Elle a été financée par le Programneenhimistériel pour une Meilleure Qualité
de I'Air a I'Echelle Locale et Urbaine (PRIMEQUAI€EX a servi de support a la thése de Viad
lordache (2003), dont j'ai assuré le co-encadreraditi%.

L’étude s’est inscrite dans le cadre des préocoaummtexprimées aux niveaux national et
international de développer les connaissanceséat te la pollution dans les batiments en
fonction de leur usage, et la contribution des mmviements intérieurs a I'exposition des
populations, en vue d’'une part d’alimenter lestmplies publiques sanitaires et d’autre part de
fiabiliser la prise de décision en cas d'épisodespdllution atmosphérique. Outre le fait
gu’elle ait constitué au niveau national une desnperes études d’envergure ciblée
exclusivement sur les écoles (beaucoup d’autresétntmenées par la suite ...), notre
contribution s’est démarquée d'initiatives a pluargle échelle telles que I'Observatoire de la
Qualité de I'Air Intérieur (OQAI) par le fait qued objectifs du projet n’ont pas été limités au
simple constat d'une situation existante: en ogugut nos connaissances sur le
comportement thermo-aéraulique des batiments ehé&mnismes de transport des polluants
dans les environnements confinés, nous avons digloppé un volet méthodologique
visant a extrapoler les résultats expérimentauradtiets configurations environnementales ou
constructives que celles testées. Bien que modélisait une nouvelle fois été au coeur de
cette démarche, nous avons néanmoins éteé ici andeo@ssidérer une toute autre approche
gue celle décrite dans les chapitres précédentieEmvec les caractéristiqgues physiques du
probleme posé et les objectifs spécifiques ded@&tmous avons ainsi fait appel aux méthodes
dites d'intelligence atrtificielle (logique floue Eseaux neuronaux) pour développer une série
de modeles de prédiction des niveaux de concemtgiintérieures en polluants d’origine
atmosphérique sur la base de la connaissance desntmtions dans l'air extérieur, et de
parameétres caracteéristiques du batiment ou de swle mi'exploitation. Ces modeles de type
entrée/sortie fonctionnant par apprentissage, tiweloppement a été opéré a partir de
'analyse des déterminants des concentrations Buapts mesurées dans un certain nombre
d’écoles de I'agglomeération rochelaise. Les paratgga qui suivent présentent les moyens
mis en ceuvre, les méthodes utilisées et quelqumdtats illustrant cette démarche de
recherche en trois phases : mesure, analyse isiaigit modélisation stochastique (Blondeau
et al, 2005 ; Poupard et al, 2005).

1-MESURES

L’échantillon expérimental était constitué de 8lésale la communauté d’agglomération de
La Rochelle. Pour des questions de représentatvitians 'optique de la modélisation, ces
écoles ont été sélectionnées sur des criteresragéraoncernant leur situation géographique
(proximité des sources d’émission en polluant notemt), 'dge du batiment, I'état des
menuiseries de facade qui conditionne directengepetméabilité a I'air de I'enveloppe, et le
type de ventilation du batiment (ventilation natier@ar ouverture des fenétres ou ventilation
meécanique). Chaque école a fait I'objet de deuxpamgmes de mesures de deux semaines
('une en hiver et I'autre au printemps ou en a@é¢ours desquelles ont été mesurées :
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les concentrations intérieures et extérieures en MM, O; avec un pas de temps de
10 minutes,

les concentrations intérieures et extérieures eticpkes en suspension (comptage
optique dans 15 intervalles de taille compris efitBeet 15um) avec un pas de temps
de 1 minute,

la température et 'humidité intérieures avec us g@temps 10 minutes,

les concentrations intérieures et extérieures en (as de temps 10 minutes
également) pour la caractérisation de I'occupatiemea salle de classe,

I'ouverture des fenétres,

et la pression différentielle a travers I'envelopluebatiment, avec un pas de temps de
5 secondes.

Parallelement a ces mesures en continu, nous aeatisé une mesure de la perméabilité a
l'air du batiment en déterminant les coefficien®& (m’.s®) et n de [I'équation
caractéristique reliant le débit infiltré ou exfita la différence de pression de part et d’autre
de la facade :

Q=C.AP" 87)

Pratiguement la connaissance de cette loi présienbe intéréts :

Le premier est qu'en fixant une pression différeligi de référence, de 4 Pa en
général, il est possible de hiérarchiser les batimsur ce critere de perméabilité. En
'occurrence, nous avons pu Vérifier que notre Atih@an présentait une grande
variabilité, les entrées d’air pour la ventilatiorécanique définissant I'appartenance
du batiment & une classe de perméabilité moyerigar@-61).

Le second est que combinée aux mesuredPda connaissance des coefficietset
n permet de caractériser finement la ventilatiole eéenouvellement d’air du batiment
(Figure 62).
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Figure 61 : Hiérarchisation des batiments suivaur perméabilité a I'air
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Figure 62 : Taux de renouvellement d’air moyenediitlexfiltré par les batiments

La Figure 63 présente les ratios de concentraiimésieure / extérieure (I/E) mesurés pour
les polluants gazeux au cours de chacune des sEpu@xpérimentales. Elle montre
gu’excepté les situations ou il existe manifestenume source interne de monoxyde d’azote,
le niveau moyen des concentrations intérieuresirdggtieur a celui des concentrations
extérieures, mais les ratiodéE sont différents suivant les espéces : ils varggrite 0 et 0.45
pour I'ozone, entre 0.5 et 1 pour le monoxyde dezet entre 0.88 et 1 pour le dioxyde
d’azote. Nous aurions pu conclure de cela queute d& transfert, ou taux de pénétration dans
le batiment du dioxyde d’azote est plus importarg gelui du monoxyde d’azote, qui est lui
méme plus important que celui de 'ozone. Une telterprétation est toutefois réductrice et
trompeuse. La notion de taux de transfert, ou dr tee pénétration, laisse en effet a penser
gue le phénomene trouve son origine dans les éebkadyauliques a travers I'enveloppe des
batiments. Or, si les différences de ratios emsedifférentes configurations testées, pour un
méme polluant, sont vraisemblablement liées acedia aucun phénomene physigue ne peut
expliquer que, pour un méme batiment, la ventifatrdroduise proportionnellement plus de
dioxyde d’azote que de monoxyde d’azote ou d’ozdames le batiment. L’explication du
phénomene tient donc manifestement aux procesysscpkchimiques homogenes (réactions
chimiques dans I'air des piéces) ou hétérogendsréictions avec les parois, le mobilier, les
vétements, ...) qui contribuent a transformer ou i@kémn une partie des molécules de
monoxyde d’azote et d’'ozone qui pénetrent danbadisnents (voir chapitre 1). En se sens, la
notion de relation entre pollution atmosphérique patlution intérieure utilisée pour
caractériser les phénomenes observeés est d'un g@imtie physique certainement plus juste
et moins pernicieuse que celle de transfert el@xédrieur et l'intérieur.

L’'analyse de I'évolution des ratios I/E des pattisuen fonction de leur granulométrie
(Figure 64) a pour sa part mis en évidence le daié le batiment, quel que soit ses
dispositions constructives, ne constituait pas lom @ la pollution par les particules les plus
fines : les ratio¥/E sont proches de I'unité ce qui, sans autre foremmeammentaires, pose un
certain nombre de questions concernant I'exposi@iores particules fines des enfants
scolarisés dans des établissements a proximité dmateédes sources extérieures (trafic
automobile pour les particules diesel par exempl&ugmentation des ratios avec la taille
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des particules résulte quant a elle des phénontenemmise en suspension dans l'air ambiant

par

I'activité des enfants (Figure 65) : plus lesticules sont grosses, plus elles sont lourdes,

plus facilement elles se déposent au sol et sardeilier, et donc plus elles sont sujettes au
phénomene de remise en suspension.
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Figure 63 : Ratios de concentrations intérieuredeidure des polluants gazeux
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Figure 64 : Evolution du ratio I/E des particules ®nction de leur granulométrie
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Figure 65 : Evolution des concentrations intériexiet extérieures en particules en fonction
de leur granulométrie (les pics intérieurs corresgent aux périodes d’occupation)

2- RECHERCHE DES DETERMINANTS DES CONCENTRATIONS INTERIEURES

La recherche des déterminants des concentratitérseires en polluants a été opérée a partir
de la base de données expérimentale par une métfmuiyse en composantes principales
(ACP). Cette méthode permet d’identifier d’éventeslcorrélations entre les différents
parameéetres mesurés, et de caractériser le typerd&ation observé (corrélation positive si
les deux parametres varient dans le méme senglat@n négative s’ils varient en sens
inverse), en analysant la position relative desampetres (variables) a I'intérieur de cercles de
corrélations. Les axes de ces cercles corresporaienffet aux premieres composantes du
probleme, c’est-a-dire aux composantes expliqueantdximum de variance (Figure 66).

Les principales conclusions qui sont ressortietadgynthese des corrélations relevées pour
chacune des séquences de mesure étaient les sgivant

Les concentrations intérieures en NO et,NOnt systématiquement corrélées a leurs
concentrations extérieures respectives, ce qui démque la présence et le niveau de
concentration de ces polluants dans les sallesladsec dépend essentiellement du
niveau de pollution extérieure.

Les concentrations intérieures en ozone sont etaices circonstances corrélées
positivement aux concentrations extérieures, etd@utres non corrélées a ces
concentrations extérieures. En allant plus loinsdanalyse, nous avons pu mettre en
evidence que la relation de corrélation dépendnitr@alité de la perméabilité

intrinseque de I'enveloppe des batiments (en cardigon de fenétres fermées) et de
la gestion de l'ouverture des fenétres (qui coadiie la perméabilité effective du

batiment). A l'intérieur des batiments tres perméalmu moyennement perméables
(Figure 61), les concentrations en ozone sont £gutes faibles, mais suivent les
fluctuations des concentrations extérieures. Léisneaits étanches a I'air extérieur se
caractérisent quant a eux par des concentrati®@sdaares en ozone quasi-nulles qui
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s’expliquent par le faible renouvellement d’air uict les transferts en provenance du
milieu extérieur sont faibles mais aussi et surteuemps de résidence de I'air dans
les batiments est suffisamment long pour que leantigés d'ozone dégradé
chimiguement ou au contact des parois soient iraptes. Cette situation est
parfaitement illustrée sur la Figure 67. Elle menigu’'a I'école Lafond, les
concentrations intérieures en ozone sont quasésijlisqu’a ce qu’un simple vasistas
soit maintenu ouvert pendant plusieurs jours, ga@a conséquence immediate une
augmentation de la perméabilité a I'air de I'enpple; a partir de ce moment, le
comportement observé s’apparente a celui des épgpestoriees comme permeéables
ou tres perméables : les concentrations intériefluesient au gré des variations des
concentrations extérieures tout en demeurant aveaun sensiblement plus faible.

Alors que les concentrations intérieures en pddgcuines sont tres nettement
corrélées (positivement) a leurs concentration®rexdres, la corrélation disparait
progressivement quand la taille des particules @ngen Les concentrations
intérieures en particules grossiéres étant en ofvarbeaucoup plus nettement
corrélées (positivement) aux concentrations en (@@cupation), I'explication réside
ici dans I'analyse de la contribution respective gaénomeénes de transfert a travers
I'enveloppe et de remise en suspension en fondgola granulométrie des particules :
les particules fines sont peu filtrées par I'enppl® et se maintiennent longuement en
suspension dans l'air intérieur du fait de leubl@ipoids ; a contrario, la remise en
suspension par l'activité des occupants constaugrincipale raison a la présence de
particules grossiéres dans l'air intérieur, cesigdees y étant par essence en tres faible
concentration en période d’inoccupation des lodq&igure 65).

La température et '’humidité intérieures n'ont gmfluence significative sur les
concentrations intérieures en polluants gazeuxasticplaires étudiés.

Les corrélations entre concentrations intérieuremenoxyde et dioxyde d’azote sont
globalement positives, et les corrélations entmeceatrations intérieures en oxydes
d’azote et ozone sont globalement négatives ; bsergations sont en tous points
conformes aux connaissances sur les mécanismesrahation et de dégradation
chimique des composés.

Les concentrations intérieures en ozone sont danairs cas corrélées négativement
aux concentrations en particules fines, ce qui @& interprété physiquement de
deux manieres : soit le phénoméne trouve son erigians la décomposition de
'ozone au contact des particules en suspensiorg amcalcul a montré que méme
dans des conditions de pollution particulaire éeva surface de contact offerte par
les particules en suspension est tres faible cadeparcelles offerte par les parois, le
mobilier et les occupants, soit I'analyse statistieflete la production d’aérosols
organiques secondaires a partir de réactions chasigmpliquant I'ozone et différents
COV présents dans 'ambiance. L’éventualité de lménpméne a été démontrée par
Weschler a partir d’expériences mettant en jeuddémonéne (voir chapitre |,
paragraphe 4.5).
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Figure 66 : Diagrammes définissant la corrélatiantre les parametres mesurés
au cours de la séquence de mesure a I'école de-Bandre
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Figure 67 : Illustration de l'influence de la perudilité de I'enveloppe du
batiment sur la pollution intérieure par I'ozone

3- M ODELISATION NEURO -FLOUE

La modélisation déterministe de la qualité de liatérieur telle que nous l'avons envisagée
jusqu’ici présente la vertu de la compréhensionpgdgnomenes ; par la possibilité offerte de
tester a moindre co(t différentes solutions tealsg elle constitue avant tout un outil d’aide
a la conception de batiments sains. En retouryge t’approche requiert la connaissance
d’'un grand nombre de parametres expérimentaux,ucdaqgrend peu apte a simuler des

configurations de batiment aussi complexes quesdihitées dans le cadre de I'étude dont il
est ici question.

Cette réflexion nous a amené a nous tourner versstratégie de modélisation radicalement
opposée, la modélisation stochastique, dont lescipes nous sont apparus en bonne
adéquation avec les caractéristigues du problénsé, poais aussi les objectifs de I'étude.
Dans le contexte de I'évaluation de I'expositionractique des enfants a la pollution
atmosphérique, l'objectif n'est en effet pas tamt pouvoir prédire la dynamique des
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variations de concentration en polluants a l'irtéri des salles de classe mais un niveau
moyen de concentration en fonction des caractguiss environnementales du site et des
caractéristiques constructives du batiment.

Les modeles stochastiques sont par définition dedetas de type entrée / sortie pour lesquels
la relation entre la variable de sortie (la gramdmédite) et les paramétres d’entrée n’est pas
définie explicitement par des lois physiques. Russ possibilités, des plus simples aux plus
complexes, peuvent donc étre envisagées pour définifonction mathématique, ou
I'ensemble de fonctions mathématiques constitutdiesnodéle. Nous avons en l'occurrence
opté pour une stratégie combinant les principela dieéorie des réseaux de neurones et de la
logique floue (méthodes neuro-floues).

Les modeéles de ce type fonctionne par apprentisseziget-a-dire a partir de résultats
expérimentaux ou figurent a la fois les valeursgables identifiees comme les entrées du
modele et les valeurs des variables correspondémgeandeur ou aux grandeurs a predire.
Par diverses procédures mathématiques d’optimisatio établit alors les connexions entre
neurones qui corrélent au mieux les variables téenet de sortie. Le résultat de cette
procédure est illustré sur la Figure 68 pour ledm$ozone : suite a I'analyse statistique, les
deux parametres (variables d’entrée) dont l'infeeesur le ratid/E a été jugeée significative
sont le niveau de concentration extérieure et lampabilité a I'air de I'enveloppe,
caractérisée par le débit de ventilation sous uessppon différentielle de 4 Pa. Sur la base des
mesures réalisées dans les écoles, les fonctiopsimdisation du modele Sugeno contribuent
a définir comme support de prédiction la surfageésentée sur la Figure 68. Pour une école
dont il est la fois possible de spécifier le nivede pollution extérieur et d'évaluer la
perméabilité a I'air de I'enveloppe, cette surfaeavoi au ratiol/E et donc par suite a la
concentration intérieure.

En définitive, les modéles que nous avons dévekgpat donc des modeles de régression
qui délivrent une prédiction du ratlfE en interpolant ou en extrapolant « intelligemment
des données expérimentales. Pour caractérisealdaite de la prédiction, deux indices sont
donnés en complément du résultat. Le premier, apjpelice de confiance, caractérise le
nombre de données expérimentales disponibles fappréntissage dans la zone de I'espace
ou est établie la prédiction. Le second, appel&éde crédibilité, caractérise pour sa part la
dispersion des points expérimentaux dans cette zone
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Figure 68 : lllustration du principe de modélisatimeuro-floue du ratio I/E de 'ozone

Pour vérifier la pertinence des modeéles proposés ts conditions ou ils sont voués a étre
utilisés, nous avons utilisé la base de donnéeérempntale amputée de deux séquences de
mesures pour l'apprentissage, et comparé enswteates|/E prédits et mesurés pour ces
deux séguences manguantes. Les résultats obteramieévélés a la fois satisfaisants et
encourageants dans la mesure ou ils ont claireasembntré la pertinence des options de
modélisation choisies et des choix techniques gpdrés modeéles ne sont bien sir pas
parfaits mais on trouve la une caractéristique eléype de modeles qui ne peuvent étre que
bonifiés par I'implémentation de données suppléaiezd dans la base d’apprentissage. En ce
sens, l'intérét que revét la modélisation neurexl@our les applications qui nous concernent
est gqu’elle ne constitue pas un produit figé ouudibmais au contraire une structure
d’intégration et de valorisation ouverte a quicomgouhaite contribuer.
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CONCLUSION ET PERSPECTIVES DE RECHERCHES

Comme chacun aura pu le constater, les thématiquesnous avons traitées ont jusqu’a
présent essentiellement été abordées sous I'anglelad modélisation, le recours a
I'expérimentation se justifiant par la nécessitéacduérir un minimum de données
expérimentales pour alimenter les modeles et déeroleturs capacités. Ce choix a été guidé
par des considérations idéologiques, la modélisatiétant finalement que le prolongement
de notre démarche de compréhension et d’interpratphysique des phénomenes, mais aussi
par des raisons pratiques ; les travaux ont ent éffé réalisés dans le contexte d'un
laboratoire nouvellement créé et par conséquerghase de structuration au niveau de ses
équipements scientifiqgues. Avec le recul et samsiel forfanterie, il est aujourd’hui possible
d’affirmer que cette situation a d’'une certaine raemété source de créativité et d'originalité
en nous contraignant & développer des approchsthkenent différentes de celles utilisées
par nos prédécesseurs. Il est également importasister sur le fait que I'inspiration de ces
approches a souvent été puisée au sein méme duAHEERAS les discussions, les contacts et
les coopérations engagées avec les chercheursredars d’'autres domaines que la qualité
de l'air intérieur. La méthode que nous avons psépopour évaluer les coefficients de
diffusion des polluants dans les matériaux poreax,l’interprétation faite des effets de
I’'humidité en fonction de la distribution porale des matériaux, illustre par exemple tout le
bénéfice que nous avons pu retirer des échanges raa® collegues travaillant sur les
matériaux. La modélisation zonale de la qualitdale intérieur constitue un autre exemple
de collaboration interne réussie par la valorisaties modeles thermo-aérauliques qu’elle a
suscité. Aujourd’hui, les résultats que nous avobenus démontrent les liens étroits qui
peuvent exister entre qualité de I'air intérieupetformance énergétique des batiments ; ils
établissent par ailleurs un certain nombre de pelss avec d’autres composantes de la
qualité des ambiances intérieures qui soulignemtélzessité de raisonner globalement pour
aborder la problématique de 'amélioration de lalij@ des logements.

Les interconnections entre la qualité de l'air liigiér et les autres composantes de la qualité
des batiments s’expriment notamment a traverdilianfce de la température et de ’humidité
sur les échanges de polluants aux interfaces aotiamatériau, les effets de la température,
de la surface vitrée et des caractéristiques desgess sur la cinétique chimique homogene
(via les réactions thermigques de combinaison etdastions photolytiques de dissociation),
ou tout simplement la démonstration que le contiéléa qualité de I'air intérieur passe par la
ventilation, éventuellement le recours a I'épumtimais aussi par un choix de matériaux
adaptés. En lien avec nos préoccupations direeteta nécessité exprimée ci-dessus de
raisonner globalement, ce dernier point revét am@ortance toute particuliére dans le sens ou
il identifie les matériaux de construction et deétement comme un point focal de la qualité
des batiments. En faisant abstraction des aspstiiétigues et économiques, les matériaux
sont a ce jour essentiellement choisis pour letoprgtés thermiques (conductivité, capacité
calorifique) ou acoustiques. Les choisira-t-on aarjpour leurs faibles émissions en COV
dans I'ambianckou leur capacité a réguler naturellement la gdiali¢ I'air intérieur ? De
maniére plus large, est-il possible de concevoe démarche dans laquelle le choix des
matériaux s’opérerait suivant une approche muiéiczi qui intégrerait les aspects qualité de
I'air ? Il y a véritablement la une demande foremant des concepteurs de batiments qui ne

® Certains pays comme la Finlande ont déja adopté une m@ufietion sur ce point. Par ailleurs, la directive
européenne 98/10/CEE qui vise a harmoniser les régletiomstaur les produits de construction des états
membres intégre cette composante (hygiéne, santé et emennent) a travers la formulation d’exigences a
définir par le comité technique 352 du CEN.

- 125 -



disposent pas de données objectives pour jugelindgakct des matériaux sur la qualité de
I'air intérieur, et notamment les matériaux ditslégiques qui sont récemment apparus sur le
marché. Cette sensation de dénuement se retrongd’dpplication de la démarche HQE ou
la qualité de lair intérieur est clairement idéig® comme une composante importante a
travers l'identification de deux cibles dédiéesl(h% confort olfactif » et n° 13 « qualité de
I'air »), mais dont le traitement se réduit dans fl@its & mentionner la mise en place d’'un
systeme de ventilation assurant un renouvellemaint minimum. L’élaboration d’'une base
de données sur les matériaux regroupant, outre fopriétés thermiques ou acoustiques, les
trois parametres caractéristigues des transfertspaliant que nous avons identifiés
(isotherme de sorption, coefficient de diffusionteteur en COV) s’inscrirait parfaitement
dans la philosophie de la démarche HQE et perntedsaurément d’aller beaucoup plus loin
dans la réflexion sur le r6le des matériaux. Bieie gette tache de mesure systématique
corresponde par nature davantage a la missiooatgges techniques, nous avons ici encore
un role a jouer a travers la recherche de caratitfres physico-chimiques des matériaux ou
des polluants qui permettent de corréler les mesigesorption ou de diffusion, et donc de les
extrapoler a d’autres polluants ou d’autres matéri&ans méme tenir compte de la possible
modification dans le temps de leurs propriétés eilgs, la multiplicité des matériaux du
batiment conjuguée a la multiplicité des polluagi® I'on y rencontre confére en effet au
probleme une dimension telle qu’il ne peut étreisagé de I'étudier par la seule voie
métrologique.

Concernant les aspects liés au développement desaissances sur les mécanismes
physiques et chimiques qui président a la quaétéadr intérieur, la principale conclusion qui
ressort de notre exposé est la nécessité d'idemfiliis de caractériser les phénomenes de
réactivité qui prennent place a la surface ou aur@es matériaux. Nous avons montré qu’'a
travers leurs effets sur l'ozone et les composéaséaz ces phénomenes modifiaient de
maniere significative le cycle photochimique de eéaduquel dérivent toutes les
transformations homogenes des polluants dans lambi L'existence de ces phénomeénes a
également été mise en évidence dans le cadre deétatle sur le comportement des filtres
en charbon actif, soulignant au passage les lindiéssnodeles proposés. Enfin, sans que nous
ne l'ayons nous méme vérifie, il est désormais adque ces phénomeénes de réactivité
hétérogéne peuvent avoir une forte influence suiiéhaissions en COV par les matériaux, a
travers la production de composés secondaires;jager par les résultats d’études récentes
(Sjoberg et Ramnas, 2007) comme au dire de quelexesrts, les quantités de quelques
especes et notamment de formaldéhyde émises painsematériaux seraient ainsi tres
largement supérieures a leurs teneurs initialesi$on invoquée étant une production de ces
especes par hydrolyse d’éléments contenus damslles. Quoi qu’il en soit, il est important
de relever ici que le probleme de la prise en ceng# ces phénomenes de réactivité
hétérogéne ne concerne pas tant leur représentpti@yue ces phénomenes ont été étudiés
et ont fait 'objet de propositions de modéles ddi@itres domaines scientifiques (catalyse
hétérogéne), mais bien dans la mise en ceuvre dierpés en environnement contrblé
permettant d’isoler la contribution de chacun dex@ssus élémentaires intervenant dans les
transferts de polluant entre I'ambiance et le naérréactivitt homogene dans Iair,
adsorption physique, adsorption chimique). Il $4dyid’'un challenge difficile que les enjeux
et les perspectives de développement nous incitsarimoins a relever.

Le troisitme axe de développement qui ressort desux présentés dans ce document
concerne I'étude des systemes d’épuration deilig@rieur. Un premier pas a été effectué en
ce sens a travers l'analyse du potentiel des dila#e charbon actif pour le traitement de
pollutions d’origine interne ou externe au batimédur I'heure, I'utilisation de ces filtres n'a
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été envisagée que comme une transposition des mogemles principes utilisés dans
I'industrie. Néanmoins, par la compréhension défeminces de comportement que suscitent
au niveau de chaque processus élémentaire de dramsp conditions environnementales et
opératoires propres au batiment, il nous semblater@nt possible d’aller plus loin dans
I'analyse en proposant des solutions qui integeenimieux ces spécificités. Sans dévoiler
totalement notre stratégie, cela pourrait se tradpar la spécification de médias adsorbants
qui par leur structure poreuse exploiteraient awumiles effets de I'humidité, ou le
développement de systémes régénérés en cycles gaurtécupération de chaleur dans les
centrales de traitement d’air. Il s’agit la d’unsdebjectifs du projet REGENAIR que nous
venons d’entamer en partenariat avec la CIAT, Fangéniérie et I'Institut National de
I'Energie Solaire (INES).

En partant du principe que quels gu’ils soientpexédés de traitement des polluants gazeux
mettent en jeu les mémes phénomenes élémentaimésraction gaz/solide et/ou de réactivité
homogene que nous avons d’abord abordés dans kext®ndes transferts au sein de
I'ambiance puis pour la modélisation des filtrescbarbon actif, il est par ailleurs inutile de
cacher que nous envisageons dores et déja dartilises mémes approches
phénoménologiques pour étendre nos recherches tadd’éde techniques comme la
photocatalyse ou le plasma froid. Qu’est donc lat@tatalyse si ce n’est un processus
d’adsorption / désorption doublé de phénomeéneséadetivité de surface induits par le
rayonnement lumineux ? En quoi le principe du pkagroid differe-t-il des phénomeénes de
réactivitt homogéne dans les ambiances intériesiese n'est que ces phénomeénes sont
magnifiés par la production « artificielle » de icdix libres dans I'air ? Telles sont les
questions a se poser pour faire évoluer nos mogelssce type d’applications.

Pour conclure, et plaider au passage une derro&em faveur de la démarche de recherche
gue nous avons développée, il convient d’insigtetess nombreuses implications pratiques et
les perspectives qu’ouvre la caractérisation dedngménes de réactivité homogéne et
hétérogéne dans les batiments. Nous noterons eanigurdieu que la phénoménologie
commune aux transports de polluants dans 'ambigbhaans les systemes d’épuration se
trouve maintenant retranscrite de maniére con@atéa mise sur le marché de matériaux de
revétement dont la vocation est I'épuration passleel’air : peintures photocatalytiques,
platre teinté adsorbant, tissus en fibres d’adsurbha.a compréhension fine des mécanismes
chimiques qui conditionnent le transfert des paitsadans les batiments tend également a
rompre le cloisonnement qui existe tacitement emtoelélisation du transport des polluants
gazeux et particulaires : il est en effet désormaaguis que les transformations homogenes
gue subissent les monoterpénes peuvent en cert@ncesstances conduire a la formation
d’aérosols organiques secondaires dans l'air eguéri Beaucoup reste a faire dans ce
domaine, de I'identification des composés primainésateurs du processus a la qualification
de la cinétique de production des particules. lobl@me est vaste est difficile mais les enjeux
méritent que I'on s’y attéle. Par la granulométni@anoparticules) et la nature des aérosols
produits (composés acides dans certains cas), fapréhension de ces phénomenes
constituent en effet la clé commune a de nombraobkl@mes relevant de domaines aussi
différents que I'évaluation du risque sanitaire did’'usage des produits de consommation
courante dans les batiments résidentiels et textiala conservation du patrimoine dans les
batiments culturels (dégradation des ceuvres etaléctions) ou la qualité dans les salles
blanches industrielles (corrosion des composants dindustrie micro-électronique par
exemple). De nombreuses perspectives donc a urmeéu les pouvoirs publics semblent
enfin prendre a bras le corps les problemes envinmentaux ...
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ANIMATION SCIENTIFIQUE , RESPONSABILITES COLLECTIVES ET
DISTINCTIONS

1- DIFFUSION DES CONNAISSANCES

La diffusion des connaissances est a mon sens ussiom incontournable pour tout
chercheur ceuvrant dans le domaine des sciences liogénieur. Je m’y suis
particulierement investi au cours de mes 10 and@aercice d’enseignant-chercheur.

La premiere des actions en ce sens concerne biete sléveloppement du cours sur la
caractérisation, la perception et les moyens d’emwaglon de la qualité de I'air intérieur que
je dispense chaque année aux étudiants de I'Uitéels La Rochelle et de TENTPE.

Mon domaine d’activité abordant une thématique éereie depuis quelgues années, et
constituant dans le méme temps une niche tres @eeiappée en France, je suis également
frequemment sollicité pour animer des conférencetestination des professionnels de la
santé ou du batiment (voir paragraphe 7 de la distepublications et communications). Ces
interventions donnent le plus souvent lieu a laendidisposition du public du support de la
présentation orale, a la publication d’'un documdst synthese dans les actes de la
manifestation, voire a la publication d’'un artickemplet dans une revue technique.

Enfin, ma contribution active a la diffusion desnpaissances se manifeste par mon
appartenance a la Société Internationale de lait®udd I'Air Intérieur (ISIAQ) et a son
pendant au niveau national, le Réseau Santé Eméroent Intérieur qui est piloté par
'INERIS. Dans le cadre de ce réseau, je rédigali@&gment des synthéses d’articles pour le
bulletin de veille qui parait trimestriellement e$t diffusé gratuitement a plus de mille
personnes en France et dans le monde de la Fraomiepld’ai aussi et surtout préside le
comité d'organisation des ®?*® Journées RSEIN/OQAI « Qualité de lair dans les
logements » qui ont réuni pres de 200 participants Rochelle les 7 et 8 Juin 2007. Ces
journées, organisées tous les 2 ans, se déroulestla forme de conférences invitées ; elles
visent a présenter a la communauté professiontedleavancées résultant des projets de
recherche menés dans le domaine de la qualit@idéntérieur.

2- ENCADREMENTS DE DEA ET STAGES RECHERCHE DE NIVEAU DEA

1994 L. SANDU Potentiel de rafraichissement de la surventilatioocturne DEA
Aérodynamique et Mécanique des fluides, Combustidmermique de
I'Université de Poitiers. Durée : 5 mois

1996 M. MUSY Potentiel climatique de la surventilation — Role Keertie. DEA
génie civil de 'Ecole Centrale de Nantes, I'INS& @&Rennes, I'Université du
Havre, I'Université de Nantes et I'Université de Rachelle. Durée : 6 mois

1996 A.L. TIFFONNET Caractérisation de I'émission d’éléments polluapir les
matériaux de constructionDEA génie civil de I'Ecole Centrale de Nantes,

" Réseau Santé Environnement Intérieur / Observatoire dealéd)de I'Air Intérieur
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1999

1998

2001

2002

2004

I'INSA de Rennes, I'Université du Havre, I'Universide Nantes et I'Université
de La Rochelle. Durée : 6 mois

V. IORDACHEPTrédiction des concentrations intérieures en paiisa modeles
physiques et statistiqueBEA génie civil de I'Ecole Centrale de Nante$NBA
de Rennes, I'Université du Havre, I'Université dantes et I'Université de La
Rochelle. Durée : 6 mois

A. DAMIAN Développement d'un outil de prédiction des coneditns
intérieures en polluants — Application a I'évaluati du risque sanitaire lié a la
pollution des batimentsStage recherche au LEPTAB ayant permis une dispens
de DEA. Durée : 3 mois

B. RONCHETTI, étudiant en derniére annéeal&d’ingénieur a I'Université de
Porto Alegre (BrésilAnalyse phénoménologique des interactions entriegoais
gazeux et humidité dans les matériaux du batinfetaige recherche au LEPTAB.
Durée : 5 mois

C. BRESOLIN, étudiant en derniere annéealéd’ingénieur a I'Université de
Porto Alegre (Brésil)Modélisation du transfert de polluants gazeux a¢ra les
centrales de traitement d’aiStage recherche au LEPTAB. Durée : 5 mois

R. S. POPESCWodélisation du comportement dynamique des filtess
charbon actif installés dans les centrales de émiént d’air Stage recherche au
LEPTAB ayant permis une dispense de DEA. Durémo#

3- ENCADREMENTS ET JURYS DE THESE

A.L. TIFFONNET. Contribution a I'analyse de la qualité de I'air itieur : influence
des transports de composés organiques volatils (GfYe les parois et I'ambiance
21 Janvier 2000 — Université de La Rochelle. Caadrement a 50% du temps avec F.
Allard

V. IORDACHE. Etude de l'impact de la pollution atmosphérique Bexposition des
enfants en milieu scolaire — Recherche de moyernwé@téction et de protectior29
Janvier 2003 — Université de La Rochelle. Co-ereraént a 50% du temps avec F.
Allard

A. DAMIAN. Modélisation zonale de la qualité de l'air a I'imtéur des batiments :
application a I'évaluation de I'exposition des opamts 11 Juillet 2003 — UTC
Bucarest. Co-encadrement a 50% du temps avec & dAll

C. RADULESCU-BOUILLY. Caractérisation de linfluence de I'humidité sursle
interactions entre les polluants gazeux et les rmaaig du batiment23 Février 2007 —
Université de La Rochelle. Co-encadrement a 50%hps avec F. Allard

S. COURTEY.Contribution a la modélisation de la phénoménologés équilibres
régissant les atmospheres confinée® Décembre 2007 — Université de La Rochelle.
Co-encadrement a 50% du temps avec F. Allard
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» ROCHEREAU. Traitement combiné particules / composés organiquaatils sur
médias fibreux a base de carbone acti¥® Décembre 2007 — Ecole des Mines de
Nantes

 R.S. POPESCUCaractérisation du comportement des filtres a agdon pour le
traitement de I'air intérieur26 Juin 2008 — UTC Bucarest. Co-encadrement adid%
temps avec F. Allard

4- RESPONSABILITES SCIENTIFIQUES ET ADMINISTRATIVES

2004-2006 Membre du Conseil Scientifique de I'Obatire de la Qualité de
I'Air Intérieur (OQAI) - .

1999-2001 Membre suppléant de la commission deialstes 6™ et 6M°
sections de I'Université de La Rochelle . -

2003-2005 Membre titulaire de la commission de igfiées 6™ et 6M°
sections de I'Université de La Rochelle

2001-2005 Responsable de la Maitrise Ingéniérie lhtiment, spécialité
Equipements Techniques et Energie de I'Universitéa Rochelle

2005 Membre du conseil scientifique de la conféeeimternationale Indoor
Air'2005, Pékin, 4-9 Septembre 2005

2006- Membre du conseil de laboratoire du LEPTIAB

2007 Membre du conseil scientifique des JournédsR®QAI « Qualité
de I'air dans les logements », La Rochelle, 7 &tii 2007

2000- “Reviewer” récurrent pour les revues intéorales Indoor Air,

Atmospheric EnvironmentASHRAE Transactions Building and
EnvironmentJournal of the Air&Waste ManagemesttEnvironmental
Sciences and Technologies

5- ORGANISATION DE MANIFESTATIONS SCIENTIFIQUES

2001 Co-organisateur du Workshop France / Etats-Wiir pollutants dynamics in
Buildings » dans le cadre du programme de -coopérascientifique
ARIEL/Conférence des Grandes Ecoles, La Rochele22 AoGt 2001, 29
participants

2003 Membre du comité d’organisation des Rencentoe [|'Association
Universitaire de Génie Civil (AUGC), La Rochelle;32Juin 2003, 180
participants

2007 Président du comité d’organisation des Josgrf&eEIN/OQAI « Qualité de
I'air dans les logements », La Rochelle, 7 et & 2007, 210 participants

6- DISTINCTIONS SCIENTIFIQUES

1997 ZM®prix de thése de I'Université de La Rochelle

2003 Prix du meilleur poster pour l'article « Disution of room air contaminant
concentrations as a function of ventilation and @poling - A numerical
investigation, 7" International Conference Healthy Buildings 2003
Singapour, 7-11 Décembre 2003
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2005 Prix du meilleur article publié dans la revadoor air pour la période 2002-
2005 remis & l'occasion de la cérémonie d’ouverdedal0” International
Conference on Indoor Air Quality and Climate, Inddar 2005 Beijing, 4-9
Septembre 2005

- 137 -



PUBLICATIONS ET COMMUNICATIONS

1- CONTRIBUTION A UN OUVRAGE GENERAL

1.

2.

ALLARD F., BLONDEAU P., TIFFONNET A.L. Qualité de l'air intérieur : Etat des lieux et
bibliographie N° ISBN 2.11.085616.5 - 1998. Edité par le Ministéed'Bquipement, des Transports,
et du Logement, 180 p.

ALLARD F., TIFFONNET A.L, ABADIE M., BLONDEAU P. Groupe de Pilotage sur la Qualité
des Ambiances (GPQA) — Groupe 1: Qualité de IFAiBynthése et analyse prospective des travaux
réalisés.Edité par le Plan Urbanisme Construction Architecture du Mirésde I'Equipement, des
Transports, et du Logement. Coll. Recherches n°142, @cgil2, 175 p.

GHIAUS C, IORDACHE V., ALLARD F..BLONDEAU P. Outdoor-indoor pollutant transfen

Natural ventilation in the urban environme#iditors : C. Ghiaus & F. Allard, Earthscan, pp. 124-135,
2005

BLONDEAU P., TIFFONNET A.L., ALLARD F., HAGHIGHAT F. Physicallypased modeling of
the material and gaseous contaminant interactions in bustdmgdels, experimental data and future
developmentsin advances in Building Energy Research, Volumdtor Mat Santamouris, London:
Earthscan, 2008, pp. 57-94

2- PUBLICATIONS DANS DES REVUES INTERNATIONALES AVEC COMITE DE LECTURE

10.

BLONDEAU P., SPERANDIO M., ALLARD F. Night Ventilation for Building Cding in Summer.
Solar Energy1997, 61 (5), pp. 327-335

HAGHIGHAT F., ALLARD F., MEGRI A. C., BLONDEAU P., SHIMOTAKAHARA R.
Measurement of Thermal Comfort and Indoor Air QualityoAtd 43 Flights on Commercial Airlines.
Indoor Built Environment8, 1999, pp. 58-66

BLONDEAU P., ALLARD F., SPERANDIO M., HAGHIGHAT F. Detailed Modiag of Gas-Phase
Chemistry Mechanisms in IAQ SimulatiohSHRAE Transactiond998, V. 104, Pt. 2

BLONDEAU P., SPERANDIO M., ALLARD F. Multicriteria Analysis of Ventiton in Summer
Period.Building and EnvironmenB7, 2002, pp. 165-176

TIFFONNET A.L.,BLONDEAU P., ALLARD F., HAGHIGHAT F. Sorption isotherms of aceton
various building materialsndoor and Built Environmeni1,2002, pp.95-104.

BLONDEAU P., TIFFONNET A.L., DAMIAN A., AMIRI O., MOLINA J.L. Assessment of
contaminant diffusivities in building materials from porosimetrsteendoor Air, 13, 2003, pp. 310-
318

BLONDEAU P., IORDACHE V., POUPARD O., GENIN D., ALLARD F. Rdlanship between
outdoor and indoor air quality in 8 French schobiidoor Air, Vol 15, Issue 1, 2005, pp. 2-12.
POUPARD O.,BLONDEAU P., IORDACHE V., ALLARD F. Statistical Analysis of Parameters
Influencing the Relationship Between Outdoor and Indodr @uality in Schools.Atmospheric
EnvironmentVol. 39, Issue 11, 200%p.2071-2080

HUANG H., HAGHIGHAT F.,BLONDEAU P. VOC Adsorption on Material: Influence of Gas Phase
Concentration, Relative Humidity and VOC Tyjedoor Air, Vol 16, Issue 3, 2006, pp. 236-247
COURTEY S.,BLONDEAU P., JOUANDON E., ALLARD F. Modeling of the production of
secondary gaseous products in confined atmosphengaradtre danBuilding and Environment

3- PUBLICATIONS DANS DES REVUES NATIONALES AVEC COMITE DE LECTURE

1.

CHRAIBI A., JAFFRIN A., BENTOUNES N., BLONDEAU P. Régénérateur de solution
hygroscopique de triéthyléne glycol construit sur une déaeich condensation (TEG dessicant fluid
concentrator)Entropie: Energétique et dynamique des systémeplesas n° 188-189, 1995, p.183
BLONDEAU P., GINESTET A., SQUINAZI F., RIBOT B., DE BLAY F. L épurateurs d'air : la
solution ou le pire Pollution Atmosphériquel94, pp. 160-164
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4- PUBLICATIONS DANS DES REVUES TECHNIQUES

1.

BLONDEAU P., ABADIE M. Le réle des matériaux sur la qualité de I'aténmeur.CVC, n°830 et
831, Septembre/Octobre 2004, pp. 28-29.

5- PUBLICATIONS DANS DES CONGRES INTERNATIONAUX AVEC ACTES

1.

10.

11.

12.

13.

14.

15.

16.

17.

BLONDEAU P., SPERANDIO M., SANDU L. Potentialités de la ventilation nocéu pour le
rafraichissement des batiments du Sud de I'Eurépeceedings of the European Conference on
Energy Performance and Indoor Climate in Buildings]. 2 Lyon, 24-26 Novembre 1994, p. 463-469
BLONDEAU P., SPERANDIO M., ALLARD F. Night accelerated ventilation experiments for
building cooling in summerProceedings of the 2nd International Conferencdratoor Air Quality,
Ventilation and Energy Conservation in Buildingsl M, Montréal, 9-12 Mai 1995, p. 337-344
BLONDEAU P., SPERANDIO M., ALLARD F.Night Accelerated Ventilation and Air Conditioning
for Buildings Cooling in SummerProceedings of the International Symposium Pas§leoling of
Buildings Athénes, 19-20 Juin 1995, p. 225-232

BLONDEAU P., ALLARD F., HAGHIGHAT F. Prediction and Assessment of Indoor Air Quality.
Proceedings of the 7th International Conferencelmaioor Air Quality and ClimateNagoya, 21-26
Juillet 1996, Vol.2, p. 815-820

BLONDEAU P., SPERANDIO M., ALLARD F., HAGHIGHAT FA new reactive model for indoor
air quality analysisProceedings of the"2 International Conference Buildings and the Envirent
Paris, 9-12 Juin 1997, pp. 357-364

TIFFONNET A.L., BLONDEAU P., ALLARD F.Experimental characterisation of sorption
phenomena of VOCs on building materiaRroceedings of the Second European Conference on
Energy Performance and Indoor Climate in Buildinggon, 19-21 Novembre 1998, Vol.1, p.13-18
IORDACHE V., GHIAUS C.,BLONDEAU P., ALLARD F. Statistical prediction model of the
indoor/outdoor air pollutant transféProceedings of ROOMVENT 2Q0#ol.2, pp.1219-1224. Reading,
8-9 Juillet 2000
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Building Materials.Proceedings of the"BInternational Conference Healthy Buildinggol 4, pp. 89-
94. Lisboa, June 4-8, 2006.

COURTEY S..BLONDEAU P., ALLARD F., Comparison of various photochemical mechars for
the modeling of indoor air qualitProceedings of the"8International Conference Healthy Buildings
Vol 4, pp. 461-467. Lisboa, June 4-8, 2006.

POPESCU R.SBLONDEAU P., JOUANDON E., COLDA I. Breakthrough time of activateaiHzon
filters used in residential and office buildings — Modelling aodnparison with experimental data.
Proceedings of the REHVA World Congress CLIMA 2QLY Rom Helsinki, June 10-14, 2007
COURTEY S., BLONDEAU P., ALLARD F. Production of secondary products in coefin
atmosphereBroceedings of thtAQVEC 2007 Conference8nternational Conference on Indoor Air
Quality, Ventilation and Energy Conservation in Biigs CD Rom Sendai, Japan, October 28-31,
2007.

POPESCU R.S.BLONDEAU P., JOUANDON E., COLDA I. Physically-based modeling ok th
influence of humidity on the efficiency of activated-carbfitters. Proceedings of the 11th
International Conference on Indoor Air Quality afdimate, Indoor Air 2008CD Rom Copenhagen,
August 17-22, 2008

COURTEY S.,BLONDEAU P., ALLARD F. Nitrous acid concentration indoors: A modelling
assessmenProceedings of the 11th International Conferencelwdoor Air Quality and Climate,
Indoor Air 2008 CD Rom Copenhagen, August 17-22, 2008

GINESTET A., BLONDEAU P., FROCHOT D.et al A new test method for indoor air cleaner
efficiency determination and harmlessness assessnipteedings of the 11th International
Conference on Indoor Air Quality and Climate, Indédr 2008 CD Rom Copenhagen, August 17-22,
2008

6- CONFERENCES INVITEES A L’ OCCASION DE MANIFESTATIONS INTERNATIONALES

1.

2.

ALLARD F., BLONDEAU P., SPERANDIO M. Multicriteria Analysis of ventilation in summer
period, ALPHA ECOSOJ|Mexico 29/31-10-1998.

ALLARD F., BLONDEAU P., TIFFONNET A.L. Indoor Air Quality for Health and Coaont:
Modeling aspects of indoor pollutant concentration predicti@onférence invitée8" Brazilian
Congress of Thermal Engineering and Sciences, ERGOD.Porto Alegre, Brésil, 3-6 Octobre 2000.
BLONDEAU P., ALLARD F. Calidad del aire interior en EdificioneEncuentro internacional de
sostenibilidad de las edificaciongSaracas, 13-14 Juin 2005

7- CONFERENCES INVITEES A L’ OCCASION DE MANIFESTATIONS NATIONALES

BLONDEAU P. Caractérisation expérimentale de la relation entre pollutioniexté et pollution a
l'intérieur des batiments scolaires. Colloque « Qualité de itéérieur : de la théorie a la pratique »,
Lyon, 25 Avril 2002

BLONDEAU P. La qualité de I'air intérieur Colloque HO et HQE organisé par les compagnons du
devoir, Paris, 22 Avril 2004

BLONDEAU P. Les transferts de polluants : déposition, diffusion et intiemag avec les paroigctes
des Journées de I'Environnement, Air & Enerdiau, 28 et 29 Avril 2004.

ALLARD F., BLONDEAU P. Nature et origine des polluants de l'air intérieues Entretiens de
'Environnement : Air et Energjgournées organisées par I'APESA, Pau, 28 et 29 Avil20
BLONDEAU P. Transfert de polluants dans les batimehés Entretiens de 'Environnement : Air et
Energie journées organisées par I'APESA, Pau, 28 et 29 Avlii20
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6. BLONDEAU P. Caractérisation des phénoménes de réactivité des polludatda recherche aux
implications pratiques et sanitaires. Congres national d€V/&I2004. Toulouse, 7-9 Octobre 2004.

7. BLONDEAU P. Recherche des déterminants de la qualité de I'air intérigus tbs écoles : analyse
statistique et modélisatio@olloque « Qualité de I'air intérieur dans les écoles Paris, Ministére de
I'Ecologie et du Développement Durable, 4 Juillet 2005

8. BLONDEAU P. Les épurateurs d’air, la solution ou le pideurnées RSEIN/OQAI 206/Qualité de
I'air dans les logements. La Rochelle, 7 et 8 Juin 2007

9. BLONDEAU P. Perméabilité a 'air des batiments, ventilation et qualité de iraérieur, Colloque
« Comment maitriser I'étanchéité a I'air des constions ?» Bordeaux, 21/02/2008

8- PRESENTATIONS A L’ OCCASION DE RENCONTRES INTERNATIONALES

1. BLONDEAU P. Contaminant and material interactions — Experimental studi€f ®@/orkshop,
LNBL, Berkeley, 13-17 Avril 2000

2. BLONDEAU P. Contaminant and material interactions — Numerical studies, G/8g&shop, LNBL,
Berkeley, 13-17 Avril 2000

3. BLONDEAU P., SPERANDIO M., ALLARD F. Application of homogeneousechistry models
indoors. ARIEL/CGE Workshop France / Etats-Unis « Air politéadynamics in Buildings » La
Rochelle, 20-21 Aot 2001

4. BLONDEAU P. IORDACHE V., GHIAUS C., ALLARD F. Etude de l'impactedla pollution
atmosphérique sur I'exposition des enfants en milieu seol@mlloque Primequal-Predit, Toulouse, 18
et 19 Novembre 2001

5. IORDACHE V., BLONDEAU P., ALLARD F. Characterisation of the relationship betweetdoar
and indoor pollution in schools. ARIEL/CGE Workshop Frah&ats-Unis « Air pollutants dynamics
in Buildings » La Rochelle, 20-21 Aolt 2001

6. BLONDEAU P. Researches on Ventilation and Indoor Air Quality at LEPTABench/Swedish
symposium on Energy Efficient Buildings, Stockhélm, 7-@&Bmbre 2007

7. BLONDEAU P. Physically-based Modelling of the Influence of Tempanatand Humidity on the
VOC Sorption and Emission, Champs International Workshagrdchelle, 8-9 Juillet 2008

9- RAPPORTS DE CONTRAT

1. BLONDEAU P., SPERANDIO M., ALLARD F.Expérience de rafraichissement des batiments par
surventilation nocturneLa Rochelle: LEPTAB - Université de La Rochelle, 1995 p4 Rapport final
convention n°4.04.0040 entre 'ADEME et I'Université deRachelle

2. BLONDEAU P., ALLARD F., TIFFONNET A.L. Etude du réle des parois dans la gestion de la
qualité de l'air intérieur La Rochelle : LEPTAB - Université de La Rochelle, M@&0 193 p.
Rapport final convention n° A97-19 entre le PCA du Minestde I'Equipement, des Transports et du
Logement et I'Université de La Rochelle.

3. BLONDEAU P., POUPARD O., ALLARD F.|ORDACHE V., GHIAUS C., GENIN D., BURLOT
M. et CAINI F. Etude de l'impact de la pollution atmosphérique Bexposition des enfants en milieu
scolaire — recherche de moyens de prédiction eprdéection Rapport final du contrat n°99.04.054
entre ’TADEME et le LEPTAB de I'Université de La Rochelleéd@mbre 2002. 155 p.

4. BLONDEAU P. Modélisation du comportement de polluants sur un adsorlpat ¢charbon actif.
Rapport de contrat d’étude n° 04 61 532 00 entre le Cd&Noulon et I'Université de La Rochelle.
Novembre 2006. 140p.

5. BLONDEAU P. Eléments sur la qualité de I'air intérieuRapport d’étude bibliographique réalisé dans
le cadre du projet SOS Il Fenétre Urbaine, contrat d'étexee la société ARCHIMEDES et
I'Université de La Rochelle. Novembre 2007.
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PARTICIPATION A DES ACTIONS DE RECHERCHE

Projet européen

1996-1999  Materials for Healthy Indoor Spaces amdenefficient buildings (MATHIS).
Programme européen Joule-Thermie. Participatiorta@h qu’expert sur la
modélisation du transport des polluants pour I'@nsité de Séville (Espagne)

Programmes de recherche nationaux

1997-1999  Groupe de Pilotage sur la Qualité desianges. Programme de recherche du
Plan Urbanisme Construction et Architecture (PUCR@alisation d’'une étude
intitulée «ROle des parois dans la gestion de la qualité d#& Iintérieur »
financée par le Ministére du Logement, de I'Equipatret des Transports

1999-2002  Programme de Recherche Inter-organismeyme Meilleure Qualité de I'air a
'Echelle Locale et Urbaine (PRIMEQUAL I) des Mitgses de la Sante, du
'Environnement et des Transports. Réalisation @'étude intitulée« Impact
de la pollution atmosphérique sur I'exposition @edants en milieu scolaire
Recherche de moyens de prédiction et de protestiBiancement ADEME

2005-2008 Programme « Batiment a I'horizon 2010 » lancé parPlan Urbanisme
Construction et Architecture (PUCA) et TADEME. Rigation d'une étude
intitulée «Mise en place d'un protocole de caractérisation dgmirateurs
d’air domestiques »rinancement du premier volet par ’TADEME (2005-2D06
et du second par 'ADEME et la DGS (2007-2008). t&raaires : LHVP,
CETIAT, Direction des Etudes et Recherches d’EDuUpe de Recherche sur
les Allergénes des Hbépitaux Universitaires de $trasg

2008-2010 Programme ANR Prebat. Réalisation d'uteledintitulée &Régénération,
Epuration et Gestion Energétique de I'Air (REGENMR PartenairesFaure
Ingéniérie, INES /CEA et CIAT

Partenariats industriels

1997-2000 Direction des Etudes et Recherches difdi€é De FranceModélisation de la
charge intrinséque de pollution d'un batiment

2005-2006  Centre Techniqgue des Systemes Navals adeDilection Générale de
I’Armement (CTSN-DGA).Modélisation de l'efficacité des filtres embarqués
dans les sous-marins nucléaires de nouvelle géioérat

2007-2008  Cabinet d’Architectes Archimédegegration de nouvelles fonctionnalités a
la fenétre « intelligente » SOS

2007-2009 Centre Techniqgue des Systemes Navals adeilection Générale de
'’Armement (CTSN-DGA). Modélisation des variations de parametres
physico-chimiques dans les modeles d’adsorptiorckarbon actif.
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ACTIVITES D 'ENSEIGNEMENT

J'ai exerceé toutes mes activités d’enseignemerseaudu département de mécanique, génie
civil et génie industriel (MGCGI) de I'Universitge La Rochelle, d’abord comme moniteur
de I'enseignement supérieur, puis comme ATER, &heromme maitre de conférences
depuis le 1/09/1997. Ma nomination a ce poste acobd avec la transformation de la
licence/maitrise de génie civil en IUP IngéniénieRAtiment. Avec la refonte des maquettes
pédagogiques et de par ma formation initiale emgétigue, je me suis vu confié I'ensemble
des enseignements en production d'énergie (courawetux dirigés de production de chaleur
et de froid dans les batiments, niveau maitrise$iajue des travaux dirigés et des travaux
pratigues en mécanique des fluides, thermodynamiagqoberche opérationnelle et analyse
numeérique.

Je me suis également particulierement investi tlnséation des DESS Gestion Intelligente
des Batiments (GIB) et Intégration de I'EfficacEéergétique et des Energies Renouvelables
dans le Batiment (I3ER), devenus options du Mabtgéniérie du Batiment en 2005 et
fusionnés en une seule option (GI3ER) a la rerg@88. J'ai pour le besoin de ces formations
préparé des cours sur le confort thermique, leshodés d’évaluation et de suivi de la
performance énergétique des batiments, les apphsasolaires thermiques pour le chauffage
et 'eau chaude sanitaire et la qualité de I'atéiieur. Depuis 3 ans, ce dernier cours sert
également de support a une intervention de 4h auee étudiants de I'Ecole Nationale des
Travaux Publics de I'Etat (ENTPE, Vaulx-en-Velinjaat choisi I'option « Batiment Santé ».

Comme en témoignent les graphiques ci-dessousligsirént I'état actuel de mon service
d’enseignement, j'ai toujours souhaité et eu lasflité de conserver un certain équilibre
entre les différentes formes d’enseignement (colB, TP) et les cycles universitaires
(licence / master). A ces activités d’enseignemerégulieres » s’ajoutent I'encadrement de
stages en entreprise et de projets recherche.

Répartition par matiere (heures eq. TD)

Evaluation énergétiqt

Quialité de l'air et sacgslzrrr:tigutlagdes Méthodes de Recherc

intérieur, 19 Opérationnelle, 45.75

Systémes solaires acti
275

Production di
chaleur, 31
Analyse numérique, 16

Mécanique des

A Production de
fluides, 16 Thermodynamiqu froid, 19
appliquée, 12.5
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Répartition par type d'enseignement (%)

Cours
TP
29%

37%

34%

Répartition par cycle d'étude (%)

Licence
45%

Master
55%
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