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"The debate is over. It’s time to discuss solutions to solve this problem."

Ban Ki-moon, Sec Gén. de I’'ONU, conférence de Bali Déc 2007
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Résumé

On peut distinguer deux familles d’isolants thermiques pour le batiment : les isolants dits traditionnels
et les super-isolants qui se caractérisent par un pouvoir isolant plus performant qu’une simple lame
d’air immobile (25 mW.m~1.K~1!). Les Panneaux Isolants sous Vide (PIV) font partie de cette seconde
catégorie. Un PIV n’est pas un matériau homogéne, mais un systéme constitué d’un matériau de cceur
mis sous vide et enfermé dans une enveloppe. La performance thermique du PIV repose sur la structure
nano-poreuse du matériau de coeur et du vide primaire maintenu par ’enveloppe qui posséde une trés
faible perméabilité aux gaz. Alors que les isolants traditionnels ont des conductivités thermiques allant de
21 mW.m~'.K~! pour la mousse polyuréthane & 50 mW.m~'.K~! pour les laines les moins performantes,
celle des PIV est d’environ 4 mW.m~1. K ~! a1’état neuf. Cependant, comme tout isolant, leur performance
se dégrade dans le temps. Cette augmentation de conductivité thermique est davantage préjudiciable
pour les PIV & cause de leur trés bonne performance initiale et de leur coit encore élevé. Il convient donc
d’étudier I’évolution de leur performance thermique sur I’ensemble de leur durée de vie dans le batiment,
c’est-a-dire 50 ans. Pour cela, la modélisation a été choisie comme outil, car I’expérimentation ne peut
satisfaire ces durées d’étude. L’étude du comportement thermique des PIV passe par différents axes de
recherches intervenant & différentes échelles.

Le premier concerne les mécanismes de transferts des gaz & travers les enveloppes des PIV, aussi
appelés complexes barriéres. L’enjeu est d’améliorer notre compréhension sur les relations qui existent
entre les propriétés morphologiques des complexes barriéres et les phénoménes de diffusion de la vapeur
d’eau et de l'air sec & travers les différentes couches de matériaux qui constituent ces complexes barriéres.
Les résultats obtenus ne permettent pas encore de proposer un modéle de diffusion juste & cette échelle,
mais mettent en avant certaines tendances et mécanismes physiques qui ouvrent de nouvelles pistes
d’exploration.

Le deuxiéme axe de recherche s’intéresse au comportement hygrothermique a 1’échelle des panneaux.
Un modéle numérique de PIV a été développé afin de prendre en compte ses propriétés géométriques,
thermiques et hygriques dans le calcul de la performance thermique globale du panneau. Le modéle intégre
le vieillissement du matériau de coeur par la modification de son isotherme de sorption a la vapeur d’eau.
Des PIV fabriqués avec différents types de matériaux de coeur sont étudiés dans différentes conditions
constantes en température et humidité. Les résultats des simulations permettent de mieux comprendre
I’évolution de la conductivité thermique des PIV, d’analyser leur comportement global et de déterminer
les principales caractéristiques qui sont déterminantes pour améliorer leur performance.

Enfin, la troisiéme partie des travaux de recherche est consacrée au développement d’une méthode
d’analyse de la performance des PIV en conditions réelles d’installation dans un batiment, dans diffé-
rents climats francais et plusieurs applications d’isolation. L’objectif est tout d’abord de déterminer les
sollicitations réelles auxquelles sont soumis les PIV mis en ceuvre, et ensuite de simuler leur compor-
tement thermique & long terme afin de prédire leur performance moyenne. Les résultats donnent des
températures et humidités qui sont trés variables selon les climats, les systémes d’isolation et les saisons
de 'année, mais celles-ci restent finalement relativement modérées. La performance thermique moyenne
des PIV sur 50 ans dépend trés peu des applications, mais plus des climats et encore plus du type de
silice qui constitue leur matériau de coeur. Contrairement & ce que laissent supposer les essais a court
terme, les silices hydrophobes sont les plus favorables. Selon les applications et les climats, la conductivité
thermique moyenne des PIV peut varier entre 4,7 et 7,3 mW.m 'K ~1.
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« Modelling of long-term thermal behaviour of Vacuum Insulation Panels (VIP) »

Abstract

Two types of thermal insulation materials exist for building application : the conventional insulation
and the super-insulation materials which is characterized by an insulating performance higher than that
of a simple layer of still air (25 mW.m~1.K~!). Vacuum Insulation Panels (VIP) belong to the second
category. VIP is not a homogeneous material, but a product consisting of a core material maintained under
vacuum by an envelope. The thermal performance of VIP is based on the nanoporous property of the core
material and on the vacuum maintained by the envelope which has a very high gas barrier properties.
While conventional insulation material has a thermal conductivity values from 21 mW.m 1. K~! for
polyurethane foams to 50 mW.m~1.K ! for the worst wools, that of new VIPs is around 4 mW.m~'. K1
Nevertheless, like every insulation materials, their performance degrades over time. This increase of
thermal conductivity is even more detrimental for VIPs because of their very high initial performance
and of their high cost. It is therefore important to study their thermal performance evolution over all
their service-life in building, over 50 years. In order to manage this, modelling has been chosen, because
experiments cannot be realised over such long periods. Studying the thermal performance of VIPs is going
through different research topics which take place at different scales.

The first one concerns the gas transfer mechanisms through the VIPs’ envelope, also called barrier
complexes. The challenge is to improve our understanding of the relationship between the barrier com-
plexes morphological properties and the water vapour and dry air diffusion phenomena through the
different layers of materials which compose these barrier complexes. The results do not allow to provide
a correct model at this scale, but put forward some trends and physical mechanisms that open up new
avenues of exploration.

The second research topic is focused on the hygro-thermal behaviour at panels’ scale. A numerical
model of VIP has been developed in order to take into account its geometric, thermal and hygric properties
in the global thermal performance calculation of the panel. The model integrates the ageing process of
the core material by moving its water vapour sorption isotherm. VIPs made with different types of core
material has been studied in different constant conditions of temperature and humidity. Simulation results
allow to better understand the thermal conductivity evolution of VIPs, to analyse their global behaviour
and to determine the main characteristics which are relevant to improve their performance.

Then, the third part of the research studies is dedicated to the development of a method which
allows to analyse the VIPs’ performance in real conditions of installation in building, in different French
climate conditions and several insulation applications. The aim is first to determine the real solicitations
imposed on VIP; and then to simulate their long-term thermal performance in order to predict their
mean performance. Results show a large dispersion of solicitations submitted to VIPs according to the
climate conditions and insulation systems. Temperatures and humidities are highly variable according to
the seasons, but finally remain relatively moderate. It is turns out that the mean thermal performance
of VIPs over 50 years differs little from applications, but more from climate conditions and even more
from the type of silica used for the core material. Contrary to what the short term tests would suggest,
hydrophobic silicas are most favourable. The mean thermal conductivity of VIPs can varies between 4.7
and 7.3 mW.m~'.K~! depending on the applications and the climates.
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Chapitre 1

INTRODUCTION

I.1 Contexte

[.1.1 Systéme énergétique mondial

Depuis le début du XIXe siécle, ’homme n’a cessé de puiser dans les ressources fossiles de la Terre
afin de satisfaire ses besoins en énergie. Ce mouvement a d’abord été assez lent, mais n’a jamais cessé de
s’accélérer. La production d’énergie primaire mondiale a plus que doublé entre 1971 et 2014 (cf. Figure I.1).
Aujourd’hui, le pétrole et le charbon représentent & eux seuls plus de 60 % du mix énergétique. Le gaz
naturel compte pour environ 20 %. 5 % correspondent & la production d’énergie nucléaire obtenue a
partir de "uranium, ce qui fait de cette énergie une ressource fossile mais décarbonée. Enfin, les énergies
renouvelables (hydraulique, solaire, biomasse, géothermie, éolien, marines) ne constituent que 15 % de la

production mondiale.

14000
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12000
10000 Biofuels and waste Other

10.3% 14%
8000 -W
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6000
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B Hydro B Biofuels and waste 1 other 13 699 Mtoe

F1GURE L1 — Evolution de la production mondiale d’énergie primaire par ressource entre 1971 et 2014
(en Mtep) [31]

Lorsqu’on observe ’évolution de la consommation mondiale d’énergie finale par région (cf. Figure 1.2),
on constate une augmentation de plus de 120 % entre 1971 et 2014. On peut noter une forte accélération a
partir des années 2000. Celle-ci est notamment due au développement des pays asiatiques. L’Asie (Chine
comprise) et ’Afrique consomment environ 40 % de I’énergie finale, alors que ces régions représentent
plus de 75 % de la population mondiale (cf. Figure 1.3). Les pays de ’OCDE ne représentant que 15 %

de la population mondiale consomment la méme quantité d’énergie que I’Asie et ’Afrique réunies. Cela
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montre la grande disparité de la consommation moyenne d’énergie par habitant. Les pays en voie de
développement veulent aujourd’hui s’industrialiser, avoir accés & ’énergie moderne et améliorer le train
de vie de leurs habitants. Leur développement suit comme modéle celui arboré jusqu’a ce jour par les
pays développés.
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Africa 5.9% Bunkers® 3.9%

Non-OECD

6000 Americas 5.0%
4000 £ Asia? 12.9%
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1971 1975 1980 1985 1990 1995 2000 2005 2010 2014 EUfOpG and Middle East
Eurasia 7.6% 51%

M oeco [ middle East B Non-0ECD Europe and Eurasia

] China M Asia? B Non-OECD Americas [ Africa [ Bunkers? 9 425 Mtoe

F1GURE 1.2 — Evolution de la consommation d’énergie finale dans le monde par région entre 1971 et 2014
(en Mtep) [31]
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FIGURE 1.3 — Evolution de la population mondiale entre 1960 et 2015 [52]

Nous sommes aujourd’hui plus de 7,3 milliards d’habitants sur Terre. La population mondiale ne cesse
d’augmenter, alors que les réserves d’énergies fossiles diminuent. Le Tableau I.1 récapitule en Gtep les
réserves prouvées en charbon, pétrole, gaz naturel et uranium a la fin 2015, & partir des données du
rapport de BP (BP - Statistical Review of World Energy 2016 [8]). Sur la base du rythme de production
actuel, une estimation de la durée des réserves est calculée. Le systéme énergétique mondial actuel n’est
donc pas durable.

Réserves prouvées (Gtep) Estimation de la durée des réserves (années)

Charbon 623 110
Pétrole 239 52
Gaz naturel 160 54
Uranium 583 100

TABLE I.1 — Réserves prouvées en charbon, pétrole, gaz naturel et uranium a la fin 2015 [8] et estimation
de leur durée



[.1.2 Reéchauffement climatique
En voulant toujours produire plus et consommer plus, les pays aujourd’hui développés I'ont fait sans

se préoccuper des conséquences que cela pouvait engendrer sur ’environnement. La Figure 1.4 montre les

différentes composantes du bilan énergétique de la Terre.

solar reflected thermal outgoing
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reflected
surface
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F1GURE 1.4 — Estimation de la moyenne annuelle et mondiale du bilan énergétique de la Terre [27,76]

Le rayonnement solaire que recoit la Terre est absorbé par celle-ci et par ’atmosphére. Environ la
moitié du rayonnement solaire entrant est absorbé par la surface de la Terre et I’autre est renvoyée vers
Iespace. La Terre émet & son tour de ’énergie vers ’atmosphére grace au réchauffement de sa surface,
a l’évaporation de ’eau dans I’atmosphére, et aux rayonnements de surface. Ces rayonnements sont en
partie absorbés par les nuages et les gaz & effet de serre. Enfin, I’atmosphére renvoie une partie de I’énergie
vers la Terre et 'autre vers ’espace. Ainsi, a long terme, le rayonnement solaire entrant s’équilibre grace
A la Terre et & I’atmosphére en ré-émettant environ une quantité de rayonnement sortant équivalente.
L’augmentation des émissions de gaz & effet de serre causées par la combustion des énergies fossiles cause
un réchauffement global de la planéte. La température moyenne globale sur Terre a augmenté de 0,85°
C entre 1880 et 2012 [27]. La Figure 1.5 montre ’évolution de I’écart relatif des températures moyennes

annuelles a la surface des continents par rapport a la période de 1961 a 1990.

Le GIEC! a annoncé en 2013 que I'influence humaine sur le changement du climat est maintenant une
certitude & plus de 95 %. Le déréglement climatique est la conséquence de notre facon de produire, gérer
et consommer 1’énergie. Comme expliqué dans son 5*¢ rapport, il est déja possible d’observer les lourdes
conséquences environnementales et sociétales de ce déréglement : la fonte des glaciers, ’augmentation des
précipitations et du niveau de la mer, 'accélération de la fréquence des catastrophes « naturelles », les
extinctions d’espéces animales et végétales, le déréglement des éco-systémes et la disparition d’habitats...

1. Groupe Intergouvernemental sur PEvolution du Climat
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FI1GURE 1.5 — Ecart relatif des températures moyennes annuelles & la surface des continents par rapport
a la période de 1961 a 1990 selon quatre bases de données (Berkeley, CRUTEM, GHCN and GISS) [27]

I[.1.3 Transition énergétique

Ainsi, la raréfaction des ressources d’énergies fossiles, la croissance démographique, I’émergence des
pays en voie de développement et le probléme du réchauffement climatique font aujourd’hui de I’énergie,
I'une des principales préoccupations des autorités politiques et scientifiques mondiales. L’urgence est
donc, premiérement, de modifier notre facon de produire ’énergie dans le but de diminuer nos émissions
de gaz a effet de serre, de répondre au probléme de la raréfaction des ressources fossiles et de se diriger
vers un systéme énergétique plus équitable. Cela passe par la diminution de la part des énergies fossiles
et la multiplication des centres de production d’énergies renouvelables afin de tendre vers un modéle de
mix énergétique durable. Deuxiémement, nous devons accompagner ce nouveau modéle de production
d’énergie par un changement de nos habitudes de consommation énergétique. Ce deuxiéme levier repose

principalement sur une sobriété énergétique pour atteindre une réduction des consommations.

En observant plus particuliérement le cas de la France en 2014 (cf. Figure 1.6), on s’apercoit qu’environ
33 % de la consommation en énergie finale est consacré au secteur des transports, 31 % au résidentiel,
19 % a lindustrie et la sidérurgie, 14 % au tertiaire, et enfin 3 % & agriculture. Le secteur du bati-
ment (résidentiel et tertiaire) pése au total pour 45 % de la consommation d’énergie. Premier poste de

consommation, le batiment est aussi le poste ot le potentiel d’économie énergétique est le plus important.

Sidérurgie
3%

Agriculture
3%

F1GURE 1.6 — Consommation en énergie finale par secteur en France en 2014 [67]



I.1.4 Isolation thermique des batiments

Dans le secteur du batiment résidentiel, selon I’année de construction du batiment, le type de logement
et le climat, la répartition moyenne de la consommation d’énergie par usage dans les résidences principales
varie. La Figure 1.7 montre I’évolution des consommations par usage dans les résidences principales

(maison individuelle (MI) ou immeuble collectif (IC)) en France depuis les années antérieures a 1975 a

aujourd’hui.
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F1cURE 1.7 — Consommations unitaires moyennes en énergie finale par usage dans les résidences principales
a climat normal selon I’année de construction du batiment [2]

FIGURE 1.8 — Répartition moyenne de la consommation d’énergie par usage dans les résidences principales
en France en 2012 [2]



Il s’avére que la part consacrée au chauffage diminue au fil des années et au fur et & mesure des
réglementations thermiques (RT) : 1974, 1982, 1988, 2000, 2005 et 2012. La consommation totale en
énergie diminue principalement grace & la baisse de la demande en chauffage qui demeure néanmoins
toujours importante. En 2012, la répartition moyenne de la consommation d’énergie par usage dans les
résidences principales est de : 61,3 % pour le chauffage, 12,1 % pour I’eau chaude, 7 % pour la cuisson et

19,5 % pour les usages spécifiques (cf. Figure 1.8).
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FIGURE 1.9 — Répartition moyenne des déperditions de chaleur dans une maison individuelle

La Figure 1.9 montre la répartition moyenne des déperditions de chaleur dans une maison individuelle
non isolée. On peut constater que 75 & 80 % des consommations de chauffage sont dues aux déperditions
a travers I’enveloppe du batiment (planchers bas, ponts thermiques, murs, toit et fenétres). Les pertes &
travers les parois opaques (planchers bas, ponts thermiques, murs et toit) représentent entre 60 et 70 %
des déperditions. La réduction des consommations d’énergie dans le secteur du batiment résidentiel, mais
aussi dans le tertiaire [2], passe donc par 'isolation thermique des parois opaques.

Parc : 28 millions de Consommation :
résidences principales 249,7 TWh
100% —
90% —
80% —
70% —
60% —
50% —| avant 1975
40% de 1975 a 1981
b —|
B de 71982 a 1989
30% — \
de 1990 a 1998
20% — en 1999 ou aprés
o e
0% - SOURCE CEREN
parc de logements par consommation par
période de construction période de construction

F1GURE 1.10 — Parts de la consommation de chauffage & climat normal dans les résidences principales par
période de construction [2]

On peut également noter que parmi le parc de résidences principales, il existe une grande disparité
entre les batiments (cf. Figure 1.10). En 2012, sur les 28 millions de résidences principales, 55 % des

batiments ont été construits avant 1975 et sont responsables de 64 % de la consommation totale du
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secteur. Les 16 % des batiments qui ont été construits en 1999 ou aprés ne représentent que 11 % de
la consommation totale. Cette disparité s’explique par le fait que les batiments les plus anciens sont
aussi ceux qui sont les moins bien isolés. Les exigences des différentes RT ont progressivement modifié
la conception des batiments neufs en améliorant d’une part leur isolation et d’autre part, I'efficacité

énergétique des équipements de chauffage.

Aujourd’hui, I'isolation thermique des batiments est contrainte par la RT 2012 mais ne concerne que
les batiments neufs. Or, il s’avére que la majorité des batiments datent d’avant 1975 et sont mal voire
pas du tout isolés. Ce n’est donc pas sur les batiments neufs que ’on peut agir pour réduire fortement la
consommation en énergie du parc immobilier actuel, mais sur les batiments déja construits. 15,4 millions
de résidences principales construites avant 1975 sont responsables de 64 % de la consommation totale en
énergie des résidences principales (cf. Figure 1.10), et plus de 60 % de cette consommation est destinée
au chauffage (cf. figures 7?7 et 1.8). Sachant que le résidentiel représente 31 % de la consommation totale
en énergie de la France (cf. Figure 1.6), rien que la mauvaise isolation des anciens batiments utilisés en
tant que résidences principales est responsable de 12 % de la consommation totale. Ces 12 % sont dus aux
pertes de chaleur et peuvent étre considérablement réduits. Par conséquent, la rénovation thermique des
batiments anciens est 'un des principaux leviers de la baisse des consommations en énergie de la France.
Le méme effort peut étre engagé dans le tertiaire puisque le chauffage et ’eau chaude représentent, pour
la plupart des batiments, plus de la moitié des consommations en énergie (cf. Figure 1.11).

moyenne toutes branches 118 35’
enseignement | I 102 17’
habitat communautaire | l 105l 35’

sports ‘ l ‘:|24 : 64’
santé | ‘ .125 : 70’

commerces | | 101 | l 131’

café, hotel, restaurant | l | 150 l ' 84’
bureaux | | | 136 I I 127’
transports | | | 141 | I I 159”
0 50 100 150 200 250 300 350

SOURCE CEREN chauffage et eau chaude

autres usages

FIGURE 1.11 — Consommations unitaires dans le tertiaire en kW h.m=2 et a climat normal [2]

[.2 Super-isolation : les Panneaux Isolant sous Vide (PIV)

Dans le résidentiel, 70 % des travaux entrepris par les ménages pour une meilleure maitrise de I’énergie
concerne la rénovation du bati, le reste concerne le systéme de chauffage. La Figure 1.12 montre les diffé-
rents types de travaux réalisés en 2012. On constate que I'isolation des sols, toits et murs ne représentent
que seulement 36 % des travaux effectués, malgré le fait que 60 & 70 % des déperditions se font & travers
les parois opaques. Tandis que les modifications concernant les fenétres représentent 33 % des travaux,
alors que seulement 10 & 15 % des déperditions se font & travers les parois vitrées. Ce résultat peut

notamment s’expliquer par une mauvaise connaissance des ménages sur la physique du batiment et un
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FIGURE .12 — Types de travaux réalisés dans le résidentiel par les ménages en 2012 [2]

mauvais accompagnement lors du conseil sur les travaux a effectuer. De plus, le cotit pour entreprendre
des travaux d’isolation des parois opaques reste généralement moindre que celui du remplacement des
parois vitrées. Les travaux d’isolation des parois opaques peuvent par contre sembler plus difficiles &

mettre en place et plus contraignants, et par conséquent, dissuader les ménages.

Lorsque le choix est fait d’entreprendre des travaux visant & améliorer l’isolation des parois opaques,
différents types de matériaux isolants sont disponibles. Il y a les matériaux isolants dits "traditionnels"
qui peuvent étre de différentes natures : synthétiques, minérales ou naturelles, et les matériaux dits
"super-isolants". Les super-isolants se caractérisent par leur trés faible conductivité thermique. La li-
mite qui distingue ces deux familles d’isolants correspond & la conductivité thermique d’une lame d’air
immobile qui est de 25 mW.m~1.K~!. Le Tableau 1.2 répertorie les principaux isolants traditionnels
et les super-isolants. Les épaisseurs indiquées sont celles correspondant & une résistance thermique de
R=5m?2 KWL

Au vu de leur trés faible conductivité thermique (4 & 13 mW.m~1.K~1), les super-isolants possédent
Pavantage de ne nécessiter qu’une trés faible épaisseur (2 & 6,5 ¢m) pour une résistance thermique de
5 m2.K.W =, bien inférieure a celle des isolants traditionnels (12 & 40 e¢m). Les travaux d’isolation par
I'intérieur entrainent souvent un surcroit de I’épaisseur des parois et donc une diminution de la surface
habitable du logement. Malgré leur cott plus élevé, 'avantage des SIPA et PIV est loin d’étre négli-
geable dans des zones ou le cotut de la surface habitable est trés élevé. Les Super-Isolants a Pression
Atmosphérique (SIPA) sont constitués de matériaux nanostructurés meésoporeux (diameétre des pores de
Pordre de quelques dizaines de nanométres). Leur forte porosité permet de confiner I'air, ce qui leur donne
des propriétés isolantes meilleures que celle de I’air immobile & pression atmosphérique (cf. Figure 1.14).

Parmi les SIPA, on peut notamment citer les aérogels de silice. Nous nous intéressons dans cette thése
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Type Isolant | A(mWm " K™") | e (cm) Tarif TTC
Synthétique Polystyréne expansé (PSE) 32438 16 a 19 5,6 €m~?
Synthétique Polyuréthane (PUR) 24 a4 30 12415 5€m 2
Synthétique Polystyréne extrudé (PSX) 29 a4 35 15418 10,4 €m™>

Minéral Laine de verre 32 442 16 &4 21 3,0 Em™?
Minéral Laine de roche 34 a44 17 a 22 6,0 €m~?2
Minéral Verre cellulaire 37 4 60 18 a4 30 10 a 50 €.L7*
Minéral Perlite expansée 45 a 60 23 a 30 0.15 €.L7!
Minéral Vermiculite expansée 46 a 80 23 a 40 0.25 €.L7!
Minéral Mousse minéral 45 23 29 €.m 2
Naturel Bois 38 a 45 19423 | 11a37€m™?
Naturel Liége expansé 34 a 42 17a 21 25 €m™2
Naturel Chanvre 38 a 48 19421 | 11414 €m™?
Naturel Laine de lin 37 a 47 18 a 23 13 €.m 2
Naturel Paille 45 4 50 20 & 25 2 € la botte
Naturel Ouate de cellulose 37 444 18422 | 11420€m >
Super-isolant | & Pression Atmosphérique (SIPA) 11413 5,5a46,5 | 11437 €m™*
Super-isolant | Panneau Isolant sous Vide (PIV) 4a5b 2425 | 40260 €m2

TABLE 1.2 — Comparatif des principaux isolants thermiques et des super-isolants pour le batiment, avec
leur performance, pour R =5 m2.K.W~1 [11,51,60]

uniquement & la technologie des PIV qui présente un gros potentiel sur le marché de la rénovation ther-
mique des batiments. Le PIV n’est pas un produit nouveau. Il est utilisé depuis des années dans d’autres
secteurs d’activités pour différentes applications : les réfrigérateurs, le transport médico-pharmaceutique,
I’aérospatial...

I.2.1 Principe des PIV

Contrairement aux isolants traditionnels et aux SIPA, les PIV sont un assemblage de plusieurs com-
posants et non pas un matériau homogéne unique. Ils sont constitués d’un matériau de coeur maintenu

sous vide dans une enveloppe aussi appelée film ou complexe barriére (cf. Figure 1.13).

Enveloppe

Matériau de coeur

FIGURE 1.13 — Panneau Isolant sous Vide (PIV)

1l existe différents types de PIV qui se différencient par leur matériau de cceur et leur complexe barriére.
Le matériau de coeur peut notamment étre fabriqué a base de fibres de verre ou de silice nanoporeuse. Le
complexe barriére peut quant & lui étre constitué de feuilles d’aluminium laminées, ou bien d’une super-
position de couches de polyméres métallisées. Les travaux de modélisation présentés dans ce manuscrit se
concentrent sur les PIV fabriqués avec des complexes barriéres de films métallisés et des silices nanopo-
reuses compactées et séchées auxquelles on intégre un opacifiant et des fibres. Mais les modéles présentés
peuvent bien entendu s’appliquer & toutes les configurations possibles de PIV. La haute performance

thermique des PIV repose sur la combinaison de deux propriétés.
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Matériau de coeur La premiére correspond & celle sur laquelle repose le principe des SIPA. La struc-
ture nanoporeuse du matériau de coeur assure un confinement des molécules gazeuses et donc réduit
considérablement le transfert de chaleur & travers ses pores. Le nombre de chocs entre les molécules et
parois des pores devient plus élevé que celui des chocs entre les molécules elles-mémes. La Figure 1.14
montre la conductivité thermique gazeuse des matériaux poreux en fonction de la taille moyenne de leurs
pores et de la pression d’air sec. On observe qu’a une pression d’air sec fixée a la pression atmosphérique,
plus la taille des pores diminue plus la conductivité thermique gazeuse diminue.
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FIGURE 1.14 — Conductivité thermique des matériaux poreux en fonction de la taille moyenne de leurs
pores et de la pression d’air sec

On peut constater sur la Figure 1.14 que pour une taille moyenne de pores donnée, plus la pression d’air
sec diminue plus la conductivité thermique gazeuse diminue. Cette diminution de la pression correspond
& une diminution du nombre de molécules gazeuses contenues dans le matériau de coeur, cela réduit donc
également le nombre de chocs entre molécules et par conséquent, la conductivité thermique gazeuse. On
constate que dans le cas des silices nanoporeuses, dont la taille moyenne des pores est généralement de
l'ordre de quelques centaines de nanomeétres, lorsque la pression d’air sec se situe entre 100 et 10000 Pa
la, conductivité thermique gazeuse est trés trés faible et reste inférieure & 3 mW.m 1. K1

D’autre part, la conductivité thermique solide d’une silice séche est plus faible que celle d’une silice
humide. Les hautes propriétés barriéres de ’enveloppe a la vapeur d’eau permet donc de maintenir la
silice déshydratée et donc une faible conductivité thermique solide.

Complexe barriére La seconde propriété importante des PIV est 1’étanchéité du complexe barriére
qui permet d’assurer le maintien du vide primaire initialement effectué. Ce role est dédié a I’enveloppe qui
posséde une excellente imperméabilité aux gaz atmosphériques et & la vapeur d’eau grace a ses couches
de métallisation. La composition type des complexes barriéres de films métallisés est schématisée sur la
Figure I1.15.
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Coating layer
(Al = 80 nm)

Polymer substrate layer
(PET =12 uym)

Adhesive layer
(3 pum)

Sealing layer
(PP or PE — 50 um)

Fi1GURE 1.15 — Composition type d’un complexe barriére de PIV

[.2.2 Problématique

Bien qu’a I’état neuf la conductivité thermique des PIV est aux alentours de 4 mW.m~ 1. K1, celle-ci
ne reste pas constante tout au long de sa durée de vie. En effet, le complexe barriére d’un PIV n’est pas
parfaitement imperméable au gaz et laisse alors entrer progressivement la vapeur d’eau et ’air sec. Cela
a deux conséquences : la remontée progressive de la pression totale interne et I’augmentation du taux
d’humidité du matériau de coeur. Comme vu précédemment, ’augmentation de la pression totale interne
engendre une augmentation de la conductivité thermique gazeuse. L’augmentation du taux d’humidité
entraine quant a elle une modification de la conductivité thermique solide de la silice puisque celle-ci
devient de plus en plus humide. La problématique qui se pose est donc celle du vieillissement des PIV
(cf. Figure 1.16).

40 Ll L] I
------ glass fibres
< Pext = 1 bar
:E' Tm20c -=-=PU foam
> = 30r — —PS foam
DX
S £ - "
'g = | s A e precipitated silica
0o = 204 , — fumed silica
O™ /
s 2 ! SIPA
£ — S K
10F s 7
_: -
- _ - ;'/
:'_"'_':'_':_'_:',-—-v’/,/' .
[~ :I, -------- T’ PIV,neuf , ,
0%01 0.01 0.1 1 10 100 1000

gas pressure pg,s [ mbar]

F1cURE 1.16 — Conductivité thermique totale des PIV avec différents matériaux de coeur, en fonction de
la pression totale interne [14]

Les PIV destinés a une application dans l’isolation des batiments doivent satisfaire une durée de vie de
plusieurs décennies (50 ans), contrairement aux applications pour lesquelles ils sont déja utilisés qui ne
requiérent que quelques années. Il est donc nécessaire d’étudier 1’évolution du comportement thermique
globale du PIV. Cela passe premiérement, par I’étude du vieillissement du panneau. Ce vieillissement
peut se faire sans vieillissement de ses composants c’est & dire seulement par I'entrée des gaz a l'intérieur

de celui-ci, ou bien avec vieillissement de ses différents composants qui sont le matériau de coeur et le

11



complexe barriére. Et deuxiémement, par I’étude du comportement thermo-hygrique global du panneau.

I.3 Objectifs et enjeux

Les principaux enjeux qui s’inscrivent dans cette thése sont la diminution du cott des PIV et le
développement de leurs applications dans l’isolation des batiments. A I’heure actuelle, la place des PIV
sur le marché des isolants du batiment est presque inexistante. Cela s’explique notamment par leur
colt élevé, mais également par les précautions techniques adoptées lors de leur mise sur le marché. Ces
précautions s’avérent trés fortes car elles sont liées & une mauvaise connaissance du comportement &
long terme des panneaux. Les critéres thermiques ont tendance & surdimensionner les PIV et donc a
aller dans le sens inverse d’une diminution des cotits. Le critére thermique le plus couramment utilisé
est la conductivité thermique mesurée au milieu du PIV & I’état neuf. La valeur de cette conductivité
thermique ne prédit en rien son évolution et ne permet donc pas de préjuger de la performance a long
terme du PIV. Les PIV sont alors souvent surdimensionnés avec des matériaux de coeur trés hydrophiles
et des complexes barriéres ultra performants. Une meilleure compréhension du comportement thermique
des panneaux permettrait donc d’abaisser ces critéres de précautions et par conséquent, leur cott de
fabrication. Un bonne connaissance des mécanismes et phénomeénes physiques mis en jeu dans les PIV
permettrait également d’envisager leur mise en ceuvre dans des conditions de sollicitations plus variées,
et ainsi d’étendre leur champ d’application. Cela irait dans le sens d’une augmentation de la production
des PIV, ce qui serait également favorable & la baisse des cotts.

L’objectif de cette thése est d’étudier le comportement hygrothermique des PIV et de déterminer des
modéles réalistes de vieillissement des panneaux mis en ceuvre dans différentes applications d’isolation
du batiment. Les résultats permettront d’évaluer la performance thermique & long terme des PIV et leur
durée de vie, et de mieux cerner les conditions d’évaluation des panneaux neufs au regard de leur usage
réel dans le batiment.

I.4 Contexte des travaux de recherche

Les travaux de recherche développés dans ce mémoire s’inscrivent dans le cadre du dispositif CIFRE 2
du ministére de I’enseignement supérieur et de la recherche. L’ANRT 2 est chargé de le mettre en ceuvre. Ce
dispositif permet de subventionner toute entreprise francaise qui embauche un doctorant pour le former
a la recherche, en partenariat avec un laboratoire public. Dans le cas de cette thése, les intervenants
impliqués sont les suivants :

— le laboratoire public : LMOPS* faisant parti du LEPMI®
— lentreprise d’accueil : EDF R&D
— et le doctorant : Antoine BATARD

Le financement de cette thése est assuré en partie par EDF R&D et 'autre partie par la subvention du
ministére, pour une durée de trois ans allant du 2 décembre 2013 au 1¢" décembre 2016.

Au sein de D'entreprise EDF R&D, les travaux de thése s’intégrent dans le projet « EMMA-PIV ¢ »

subventionné par TANR 7. Ce projet fait intervenir plusieurs partenaires publics et industriels :

— le département Energie dans les Batiments et les Territoires (EnerBaT) d’EDF R&D

. Conventions Industrielles pour la Formation par la REcherche (Projet ANR-12-VBDU-0004)

. Association Nationale de la Recherche et de la Technologie (www.anrt.asso.fr)

Laboratoire Matériaux Organiques & Propriétés Spécifiques (www.lmops.univ-savoie.fr)

Laboratoire d’Electrochimie et de Physicochimie des Matériaux et des Interfaces (www.lepmi.grenoble-inp.fr)
. Expérimentations et Modélisations pour la Multiplications d’Applications des PIV

. Agence Nationale de la Recherche (www.agence-nationale-recherche.fr)

O Ut W N
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— le département Matériaux et Mécanique des Composants (MMC) d’EDF R&D
— le laboratoire LMOPS, spécialisé dans les polyméres
— et Pentreprise REXOR, fabricant de fils et films métalloplastiques

L’enjeu de ce projet est de développer la technologie des PIV sur le marché des isolants du batiment, en
proposant d’étudier la variabilité et la durabilité de leur performance thermique lorsqu’ils sont en ceuvre.
Pour cela des études sont menées pour améliorer les complexes barriéres qui les composent et mieux

comprendre leur comportement et vieillissement vis-a-vis des sollicitations.

Cette thése a également contribué aux travaux de I’annexe 65 de PAIE®. Ce projet a pour but
d’avancer sur la connaissance du comportement & long terme des PIV et des matériaux super-isolants &

base d’aérogels de silice dans 'optique d’une normalisation.

1.5 Démarche et structure du manuscrit

La compréhension du comportement & long terme des PIV, tant sur le point thermique qu’hygrique,
repose sur 1’étude du vieillissement des deux composants les constituant : ’enveloppe et le matériau de
coeur. Les essais réalisés a court terme pour étudier le comportement des PIV impliquent généralement
un vieillissement accéléré des matériaux. Ces essais imposent des sollicitations plus sévéres que celles
réellement subis par les PIV, ce qui entraine des mécanismes de dégradation plus importants que dans
les conditions réelles d’application. Il est difficile voire impossible de réaliser des essais sur toute la
durée de vie d’'un PIV installé dans un batiment. Afin d’étudier les mécanismes de vieillissement et les
phénomeénes physiques mis en jeu, il a donc été choisi d’utiliser la modélisation. Les travaux de recherche
ont été découpés en trois grandes parties correspondant aux trois échelles de modélisation : le complexe
barriére, le panneau seul et le panneau intégré au systéme d’isolation.

La modélisation & I’échelle des complexes barriéres vise & étudier finement les phénoménes de diffusion
des gaz & travers les différentes couches de polymeére et de métallisation qui les constituent. Les couches
de métallisations possédent de nombreux défauts. Jusqu’a maintenant il y avait peu d’informations sur
la relation qu’il y a entre ces défauts de métallisation et les perméances aux gaz des complexes barriéres.
L’objectif est donc dans cette partie de proposer un modéle de diffusion permettant de mieux comprendre
les mécanismes physiques mis en jeu et la relation entre la structure des défauts et les propriétés des films.

La modélisation & ’échelle du panneau consiste & développer un modéle numérique permettant de
simuler avec précision le comportement hygrothermique d’un PIV seul. L’influence des sollicitations en
température et humidité doit étre prise en compte au niveau des perméances du complexe barriére,
mais aussi vis-a-vis du comportement thermique et hygrique du matériau de coeur. Les mécanismes de
vieillissement doivent également étre intégrés et étudiés. Différents types de silices seront étudiés afin
d’analyser les avantages et inconvénients de chacun d’entre eux au regard de la performance thermique
globale du PIV.

La modélisation a 1’échelle du systéme isolant intégrant les PIV a pour objectif d’étudier le comporte-
ment hygrothermique réel des panneaux lorsqu’ils sont installés dans différentes applications d’isolation
du batiment et dans différents climats. L’étude repose sur le calcul des réelles sollicitations en tempéra-
ture et humidité a la surface des panneaux afin de simuler le modéle de PIV développé en lui imposant
ces sollicitations. Ainsi, cette derniére échelle de modélisation permettra d’évaluer la réelle performance
thermique moyenne des PIV sur 50 ans.

La structure du manuscrit repose globalement sur ces trois grands axes de recherches.

— Le chapitre I correspond & I'introduction et & la présentation du contexte et des enjeux de la thése.

8. Agence Internationale de I’Energie (www.iea.org)
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— Le chapitre IT est une succincte bibliographie sur la modélisation du comportement hygrothermique
des PIV, et des méthodes expérimentales permettant d’étudier le vieillissement des complexes bar-

riéres et des panneaux.

— Les chapitres III, TV et V sont dédiés aux trois axes de recherches, présentés sous forme de publi-

cations d’articles.

— Enfin, le dernier chapitre VI est consacré a la conclusion et aux perspectives des travaux.

14









Chapitre 11

BIBLIOGRAPHIE : Modélisation du
comportement hygrothermique des PI1V

et méthodes de mesure des perméances

des complexes barriéres

II.1 Modéles de transferts de chaleur dans les PI1V

I1.1.1 Propriétés thermiques globales d’un panneau

Lorsqu’on modélise thermiquement un PIV, on a communément I’habitude de ’assimiler & un matériau

homogene équivalent. Cela permet de lui attribuer une conductivité thermique totale apparente A,ypp.
APIV = A(Lpp (II].)

Cette grandeur dépend de ses caractéristiques géométriques et des matériaux le constituant. Quand le

PIV est soumis & un gradient de température, un flux thermique total ®;,; s’établit & travers le panneau.

La loi de Fourier [19] permet de calculer la conductivité thermique totale apparente du PIV & partir de

ce flux.

Aapp AT Aapp = P d 11.2
d ~ app — tOtE ( . )

Cette conductivité thermique totale apparente peut étre considérée comme la somme d’une conductivité

cbtot =

thermique du matériau de cceur et du pont thermique de la membrane.

)\app = A + Amemd (113)

I1.1.2 Propriétés thermiques de 1’enveloppe

On peut définir deux types de flux thermiques a travers 'enveloppe : les flux transverses et les flux
longitudinaux (cf. Figure I1.1). La résistance thermique de I’enveloppe dans la direction transversale est
dans la plupart du temps négligée par rapport a celle du matériau de coeur. Par contre, la résistance
thermique de ’enveloppe dans la direction longitudinale ne ’est pas. Au niveau de la tranche du PIV,

les flux longitudinaux de 'enveloppe sont paralléles aux flux thermiques traversant le matériau de cceur.
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Flux transverses
]

-»Flux longitudinaux

FIGURE II.1 — Composantes des flux thermiques & travers ’enveloppe du PIV

Le pont thermique engendré par les flux longitudinaux du complexe barriére est donc pris en compte.
Comme tout pont thermique linéaire, le flux thermique correspondant peut s’exprimer en fonction d’un

coefficient linéique de pont thermique.
(I)memb = \IlmembPAT (II4)

On peut également exprimer ce flux en fonction de la conductivité thermique apparente du complexe

barriére & l’aide de la loi de Fourier.

Brpemp = A’”;m” AAT (IL5)

Dans cette expression, la conductivité due au pont thermique s’exprime en fonction du coefficient linéique
de pont thermique. On remarque que la conductivité du pont thermique dépend de la géométrie du
panneau et plus précisément du rapport entre son périmeétre et son aire, ainsi que de son épaisseur.

Pd
)\memb = I\Ilmemb (IIG)

Différents modéles analytiques ont été proposés pour calculer le coefficient linéaire de pont thermique
U, emp- Un simple modéle 1D permet d’estimer le coefficient en fonction de : I'épaisseur d du PIV,
I’épaisseur [ du complexe barriére, du nombre de couches n; sur la tranche du PIV en cas de soudure
repliée sur la tranche, et de la conductivité thermique apparente Ay du film dans la direction longitudinale.

U nemb = %”Af (IL.7)

On peut également citer le modéle 2D développé par Tenpierik et Cauberg [71] qui permet de prendre

en compte leffet du drainage thermique.

n; x1

Core
2 |

Film

hy

F1GURE I1.2 — Calcul 2D du pont thermique a travers ’enveloppe du PIV a partir du modéle 2D développé
par Tenpierik et Cauberg

Dans ce cas, le coefficient dépend en plus des coefficients d’échanges convectifs hy et he de part et d’autre
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du PIV.
1

Wrnemp = — (IL8)

1 1
Xy t NOY, t VhalXs

I1.1.3 Propriétés thermiques du matériau de cceur

La famille des silices nanoporeuses comprend les poudres de silices précipitées et pyrogénées, les
aérogels de silice et les xérogels de silice. Ces silices possédent toutes une porosité trés élevée qui se situe
entre 85 et 98 %. Leurs tailles de pores est de I'ordre du nanométre ce qui leur confére une trés faible
conductivité thermique par effet de Knudsen (cf. Figure 1.14) Leurs propriétés physiques différent selon
leur microstructure. Lorsqu’elles sont mises sous vide, les silices pyrogénées et précipitées sont celles qui
présentent une conductivité thermique moins sensible a la remontée en pression. C’est pour cela qu’elles

sont privilégiées pour la fabrication des PIV.

La conductivité thermique du matériau de coeur d’'un PIV est communément modélisée grace au
modeéle & flux paralléles. Ce modéle permet de décomposer la conductivité thermique du matériau de coeur
comme étant la somme de plusieurs contributions qui sont dues aux transferts radiatifs, & la conduction
solide et & la conduction gazeuse.

Ae =AM +As + Xy (I1.9)

Plusieurs modéles existent dans la littérature pour décrire les différentes contributions. On peut en trouver
une liste exhaustive dans la thése de Bouquerel [5]. Nous nous contenterons ici de décrire ceux que nous

utiliserons par la suite et de citer ’existence des autres.

I1.1.3.1 Contribution radiative

Les silices pyrogénées et précipitées sont des matériaux semi-transparents qui émettent, absorbent et
diffusent le rayonnement infrarouge. Afin de réduire ces transferts radiatifs, on les combine généralement
avec un opacifiant qui peut étre du noir de carbone ou des carbures de silicium. Le modéle couramment

utilisé pour représenter ce transfert repose sur ’approximation de Rosseland [10,13,14,20,21,37,55,57].

16 on?T?

(I1.10)

L’indice de réfraction n des silices opacifiées est environ égal & 1. La température moyenne de radiation
peut se calculer comme ci-dessous, & partir des températures Ty, et T, aux deux faces du PIV.

T_ &J/(Tf +T7)(Ta + Tp) (IL11)

4

Le coefficient d’extinction est obtenu expérimentalement via les mesures du coefficient d’extinction spé-

cifique de Rosseland ¢(T) et de la masse volumique apparente.
E(T) = e(T)papp (IL12)

Bouquerel [6] a répertorié plusieurs mesures réalisées sur différentes silices permettant de calculer leur
conductivité radiative. On peut noter que les conductivités radiatives des silices pyrogénées et précipitées,
auxquelles a été ajouté un opacifiant, prennent des valeurs comprises entre 0,3 et 1,2 mW.m 'K~

D’autres modéles existent pour représenter le transfert radiatif : ’approximation de Rayleigh pour la
diffusion [56], la solution de Mie des équations de Maxwell [13,39-41] et le modéle de Dombrovsky [12].

19



I1.1.3.2 Contribution solide

On peut décomposer la conductivité de la matrice solide en un terme correspondant a la silice poreuse
parfaitement déshydratée, et un autre correspondant & 'impact de l’adsorption d’humidité sur la matrice
poreuse.

As(T,8) = Acso(T) + BTiw(9) (IL.13)

Conductivité solide de la silice déshydratée La conductivité solide des silices poreuses déshydra-
tées peut étre représentée par le modéle de diffusion des phonons [20], des modéles empiriques [10, 20,
33,34, 57] ou bien numériques [59, 68,69, 78]. Les modéles empiriques reposent sur la dépendance de la
conductivité solide des silices a la température. La conductivité solide de la silice poreuse est reliée a celle

de la silice non poreuse par un coefficient r.
AcsO (T) - T)\sil(T) (1114)

La conductivité solide des silices poreuses et non poreuses est généralement mesurée indirectement en
déduisant la conductivité radiative de la conductivité totale mesurée sous vide. Différentes formulations
de la conductivité solide de la silice non poreuse en fonction de la température sont alors proposées.
On peut noter celle de Kamiuto [34] qui s’avére étre relativement précise pour les silices précipitées et
pyrogénées.

Asit(T) = —4,22.107°T2 4 4,3633.10°T + 0,442 (I1.15)

Le coefficient r est alors estimé expérimentalement, ses valeurs se situant entre 0,0025 et 0,009. En

introduisant la porosité € et un nouveau coefficient 7’ dans le modéle, on peut en déduire les relations

suivantes :
e=1- L0 (IL.16)
Psil
PecsO /
r=—r' =(1-¢)r (I1.17)
Psil

La conductivité solide de la silice poreuse s’exprime alors par :
Aeso(T) = (1 — &)’ At (T) (I1.18)
Le modeéle de Kamiuto |34] propose une expression de r’ qui conduit a :

M= e—(9,298-6,91c)c (I1.19)

Aeso(T) (1 —g)e™(9:298-6.91)z ) (T) (IL.20)

Influence de ’humidité sur la conductivité solide Les silices nanoporeuses sont hygroscopiques et
ont donc plus ou moins tendance & adsorber la vapeur d’eau contenue dans leur environnement. Lorsque
la vapeur d’eau se fixe sur la matrice de silice, celle-ci modifie la conductivité thermique solide de la
silice. De plus, ’eau adsorbée peut entrainer une transformation de sa structure poreuse. L’influence de
la vapeur d’eau adsorbée par la silice sur sa conductivité solide peut étre directement reliée & la teneur

en eau massique de la silice, d’otu le terme :

0\
 O7Tw

Bry(9) Tw (@) (IL.21)

B est un coefficient expérimental représentant I’influence de la vapeur d’eau adsorbée par la silice sur sa
conductivité solide. On trouve dans la littérature deux approches concernant le coefficient B. La premiére

approche, surnommée "différentiée", consiste a ne considérer dans le coefficient B que I'impact de la vapeur
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d’eau adsorbée sur la conductivité thermique solide . L’impact de la vapeur d’eau en phase gazeuse est
alors pris en compte par ’évolution de la conductivité gazeuse du matériau de cceur conjointement avec
celui de la pression d’air sec. La deuxiéme approche, surnommée "globale", consiste & considérer dans
le coefficient B I'impact de la vapeur d’eau adsorbée et celui de la vapeur d’eau en phase gazeuse sur
la conductivité thermique solide. Dans ce cas, la conductivité gazeuse du matériau de coeur ne prend en
compte que la pression d’air sec et non plus la pression totale. Les valeurs trouvées dans la littérature
peuvent donc étre trés variables selon I'approche choisie (entre 0,5 & 1,7 mW.m L. K~1.%~! [28, 55,
62]). Dans ce qui suivra, on privilégiera ’approche différentiée car ’on souhaite calculer précisément et

distinctement les effets de la vapeur d’eau adsorbée et celle en phase gazeuse.

La teneur en eau 7, de la silice est & tout instant déterminée par 1’équilibre de sorption. A une
température donnée, cet équilibre relie la teneur en eau de la silice & ’humidité relative a ’'intérieur du
PIV. De nombreuses isothermes de sorption de silices ont été mesurées par différents auteurs [14,28,47,
55,62, 77] et montrent une faible dépendance a la température. Cependant, les allures obtenues peuvent
trés fortement varier selon le type de silice (notamment selon leur degré d’hydrophilie) et leur état de
vieillissement. A partir des courbes expérimentales, plusieurs modéles d’isotherme de sorption ont été
proposés. Le plus connu d’entre eux est le modeéle de GAB [4,43,45]. Les travaux de I’Annexe 39 de 'TAE

ont amené leurs auteurs & proposer un nouveau modéle obtenu a partir d’'une régression des courbes

expérimentales sur des silices pyrogénées [14,28,47,55,62].

e Fumed Silica 1 CSTB
Fumed Silica 2 CSTB

0.20 - Fumed Silica NRC

® Fumed Silica ZAE

Water content kg/kg

0.00 — T 1 e I
0.0 0.2 04 0.6 0.8 1.0

Relative humidity

F1GURE I1.3 — Modéle d’isotherme de sorption a la vapeur d’eau de différentes silices pyrogénées [14]

() = ket (1122

Les valeurs des coefficients du modéle correspondant & l'isotherme de sorption de la Figure I1.3 sont

indiquées dans le Tableau II.1.

11.1.3.3 Contribution gazeuse

Les silices étudiées étant trés poreuses (¢ > 90 %), la phase gazeuse du matériau de coeur est le siége

principal des transferts de chaleur. Comme expliqué dans l'introduction, la conductivité gazeuse sera
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Coefficient H ]4}1 ‘ k‘g ‘ ]4}3 ‘ k‘4
Valeurs || 0,01721 | 0,08356 | 2,82429 | 2,26663

TABLE II.1 — Valeurs des coefficients de I'isotherme de sorption a la valeur d’eau d’une silice pyrogénée [14]

d’autant plus élevée que la pression totale & lintérieur du PIV est grande. Bien que les différents gaz
constituant ’air atmosphérique n’aient pas exactement les mémes conductivités thermiques, la plupart des
modéles néglige leurs variations dans la plage des températures ambiantes (250 & 350 K). Les variations

de composition de I'air ne sont donc pas prises en compte.

Le principal modéle utilisé dans la littérature pour modéliser les transferts thermique dans la phase
gazeuse est celui qui découle du nombre de Knudsen. Ce nombre adimentionnel est défini comme étant
le rapport entre le libre parcours moyen des molécules gazeuse et la taille caractéristique du milieu (ici le

diameétre des pores).

Kn = % (I.23)

Le libre parcours moyen s’exprime de la facon suivante :

kgT

L= B~ (I1.24)
V2rd2p,

dg4 correspond au diamétre moyen des molécules de gaz. Le libre parcours moyen des molécules, dans les
conditions normales de température et de pression (CNTP : T' = 273,15 K et p; = 101325 Pa), vaut
environ 70 nm. En milieu non confiné avec des tailles de pores supérieures au millimétre, le nombre de
Knudsen est trés petit (L << §) et le gaz respecte les lois de la physique des milieux continus, comme
par exemple la loi de Fourier. Par contre, dans le cas de l'air confiné dans un milieu poreux, la taille
caractéristique du milieu correspond au diamétre des pores . En prenant un diameétre moyen des pores
égal & 100 nm, le nombre de Knudsen devient alors proche de 1. Il n’est donc plus possible d’appliquer
les équations classiques de la diffusion de chaleur. De plus, la conductivité gazeuse de I'air confiné n’est
pas égale a la conductivité gazeuse de ’air occupant tout le volume apparent du matériau poreux puisque
celui-ci n’occupe que le volume total des pores. Les conductivités peuvent étre reliées entre elles par la
porosité du milieu.

Ag(T) = eXy(T) (I1.25)

Différentes formules sont alors proposées pour calculer la conductivité gazeuse du gaz confiné. La relation
la plus couramment utilisée est celle dite de Knudsen, proposée par Kaganer [33]. La conductivité d’un
gaz confiné s’exprime en fonction de la conductivité du gaz non confiné, d’un coefficient 5 et du nombre
de Knudsen.

(T
_ 2K4(2 —w)
B="r T (11.27)

B est un coefficient adimentionnel valant entre 1,5 et 3 selon les auteurs [21,29,56]. w est un coefficient
d’accommodation et K, un coefficient spéficique au gaz. En introduisant I’expression du nombre de
Knudsen dans celle de la conductivité du gaz confiné, on obtient :
0
A (T)

Ag(Type) = 15 Vag Eal_ (I1.28)

W(Sdgpt

En remplacant la taille caractéristique du milieu par la taille moyenne des pores de la silice et en simplifiant
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la formule, on a :

Ao(T
Ag(T,pe) = g(C)T (I1.29)
1 + Opy
. kp
ott C' = V28— (11.30)
7rdg

Cette formule permet d’obtenir les courbes de la Figure .14 du paragraphe 1.2.1. On observe bien ici le
principe méme de la performance thermique des PIV. Celle-ci repose d’une part sur le confinement des
molécules gazeuses, et d’autre part, sur la faible pression qui tend & augmenter le libre parcours moyen
des molécules et donc & diminuer la conductivité gazeuse. Ainsi, la conductivité gazeuse du matériau de

coeur des PIV peut étre représentée par I’expression suivante :

(IL.31)

D’autres modéles physiques plus ou moins semblables & celui de Knudsen ont été développés par
Bourret [7] et Zeng [79]). Caps et Fricke [10] ont quant & eux proposé un modéle empirique intégrant un
parametre expérimental p; /o, qui correspond a la pression pour laquelle la conductivité gazeuse du gaz
confiné est égale a la moitié de la conductivité gazeuse du gaz non confiné. L’inconvénient de ce modéle
est qu’il fait disparaitre le paramétre de taille moyenne des pores, caractéristique de la structure de la
silice.

I1.1.4 Formule générale de la conductivité thermique d’un PIV
A partir des différents modéles permettant de représenter chacune des contributions & la conducti-

vité thermique totale du matériau de coeur, il est possible grace au modéle a flux paralléles d’obtenir

I’expression générale suivante :

Aprv(T, ¢, pi) = A (T) + As(T, 0) + XN(T,pe) +  Amemsb (I1.32)
16 on2T3 N(T) Pd
A T = — Aeso(T BTty —g9 —V,em II.
PIV( 7¢7pt) 3 E(T) + 0( )+ T (¢) + 51 + g;: + A b ( 33)

Ce modele néglige les interactions entre les différents modes de transfert et les considére donc indépendants
les uns des autres. Plusieurs observations et conclusions ont pu étre tirées des travaux de recherche

effectués par les différents auteurs sur chacun des modes de transfert.

— Tout d’abord, lorsque les silices nanoporeuses sont additionnées & un opacifiant, la conductivité
radiative est faible et reste comprise entre 0,3 et 1,2 mW.m™'.K 1. Elle est seulement dépendante

de la température.

— La conductivité solide de la silice dépend elle aussi de la température mais également de sa teneur
en eau. La conductivité de la silice poreuse est directement reliée a celle de la silice non poreuse
par sa porosité. L’adsorption de la vapeur d’eau par la silice engendre une augmentation de sa
conductivité solide qui est considérée comme étant proportionnelle & sa teneur en eau massique.
Les silices pyrogénées et précipitées, dont la densité apparente se situe entre 150 et 250 kg.m ™3,

ont une conductivité solide comprise entre 1,5 et 4 mW.m 1. K ! lorsqu’elles sont déshydratées.

— La conductivité gazeuse des silices dépend de la température et de la pression. Elle diminue lorsque la
pression totale du gaz diminue. Gréace a l'effet de confinement ("effet de Knudsen"), cette diminution
est d’autant plus rapide que la taille des pores est petite. La conductivité gazeuse de la silice est

proportionnelle & la conductivité du gaz non confiné et a la porosité.
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— Enfin, le pont thermique du complexe barriére dépend principalement de la géométrie du PIV et
de la conductivité longitudinale du film. Celui-ci est plus faible dans le cas des films de polymeére

meétallisés que dans le cas des films avec aluminium laminé.

On observe que la conductivité thermique apparente du PIV dépend de paramétres variables dans le
temps : la température, 'humidité relative (ou la teneur en eau) et la pression totale interne. Sans entrée
de gaz dans le PIV, la conductivité thermique varie de fagon saisonniére en fonction de la température.
A cet effet s’ajoute une augmentation continuelle due a ’entrée de la vapeur d’eau et de ’air sec dans
le panneau. A température constante, I’augmentation de la vapeur d’eau dans le panneau engendre une
augmentation de 'humidité relative et donc une augmentation de la conductivité solide par adsorption
de la vapeur d’eau par la silice. La pression partielle de la vapeur d’eau qui reste en phase gazeuse,
s’additionne a celle de 'air sec pour contribuer & augmenter la conductivité gazeuse. Les flux de gaz
(vapeur d’eau et air sec) dépendent des propriétés barriéres de enveloppe du PIV, des gradients de
pressions de part et d’autre de ’enveloppe, et de la température. Le paragraphe I1.2 est consacré & la
description des modéles de transfert de masse & travers les complexes barriéres des PIV.

Cependant, méme si la conductivité thermique augmente dans le temps & cause du comportement hy-
grothermique "normal" du PIV, cela peut s’accompagner d’un vieillissement du panneau. Les mécanismes
de vieillissement des composants du PIV et de la modification de leurs propriétés ont alors un impact
sur le comportement hygrothermique "normal" du PIV. Le paragraphe 11.3 est dédié aux méthodes de

mesures des perméances et le paragraphe I1.4 & la modélisation du comportement thermique & long terme
des PIV.

II.2 Modéles de transferts de gaz a travers les complexes bar-
riéres des PIV

On s’intéresse dans cette partie aux transferts de gaz i travers les complexes barriéres des PIV
composeés de films de polymére métallisés. Ces complexes barriéres sont généralement constitués d’une
superposition de trois couches de polyméres métallisés auxquelles est ajoutée une couche de polymére de
scellage. La Figure 1.15 illustre la composition et la géométrie de ce type de complexe barriére.

I1.2.1 Modéle de Dissolution/Diffusion

La capacité d’'un matériau homogéne & plus ou moins laisser passer un gaz a travers lui peut étre définie
par la notion de perméabilité. Pour modéliser les transferts de gaz a travers le complexe barriére du PIV,
les phénomeénes physiques sont couramment représentés par le modeéle de Dissolution/Diffusion (aussi
appelé Sorption/Diffusion). Ce modéle est majoritairement utilisé dans le domaine des polymeéres [17,75]
et décrit le processus de transfert des gaz a travers un polymére en trois étapes : adsorption (ou dissolution)
du gaz d’un coté du polymére, diffusion au sein du polymeére, puis désorption (ou évoporation) de 'autre

coté du polymeére.

Lorsqu’un polymeére est soumis & un gradient de pression, un flux de gaz s’établit & travers celui-ci dans
le sens opposé au gradient. Le phénoméne d’adsorption se produit du coté amont et celui de désorption
du coté aval. Ces deux phénomeénes répondent & un équilibre de solubilité entre la phase gazeuse et le
polymeére. Quant & la diffusion, elle se déroule au sein du volume du polymére et répond & un équilibre

de concentration volumique du gaz dans le polymére. Le profil des concentrations est linéaire et continu.
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F1GURE I1.4 — Dissolution et diffusion d’un gaz a travers un polymeére

11.2.1.1 Dissolution d’un gaz dans un polymeére

L’adsorption et la désorption sont deux mécanismes faisant partie du phénoméne de dissolution (ou
sorption) d’un gaz dans un polymeére. La dissolution inclut également 1’absorption et le piégeage dans les
microvides du matériau [17]. L’équilibre entre la pression partielle p; du gaz ¢ dissout et sa concentration

volumique ¢; & la surface du polymeére est souvent représentée par la loi linéaire de Henry.
ci = Sipi (I1.34)

Cette loi définit le coefficient de solubilité S; comme étant rapport entre la concentration du gaz i dissout
a la surface du polymeére et sa pression partielle en phase gazeuse. A température fixe, ce coefficient
peut étre considéré constant pour les gaz parfaits a faible pression (< 10 M Pa) et dans le cas des
élastomeres [17,36]. Cependant, les processus d’adsorption et de désorption sont thermo-activés. Il est
alors possible de représenter cette dépendance & la température par une loi d’Arrhenius.

Si = S()@%% (1135)

De nombreux autres modéles de sorption ont été développés pour les polyméres amorphes ou semi-
cristallins prenant en compte différents mode de sorption : Flory-Huggins [18], BET [36], etc. Parmi eux,
on peut retenir le modéle a double mode [32,35,74] qui prend en compte le mode de sorption de Henry

et celui de Langmuir [36].

11.2.1.2 Diffusion d’un gaz dans un polymeére

A Téchelle microscopique, la diffusion d’'un gaz dans un polymére peut étre décrite par les lois de
Fick [16]. En régime permanent, la premiére loi de Fick relie le flux surfacique massique d’un gaz i au
gradient de concentration de ce gaz dans le polymeére. La diffusion est donc un phénomeéne qui tend vers

un équilibre volumique.
7 = -DiVe, (I1.36)
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En régime transitoire, la seconde loi de Fick définit la variation temporelle de la concentration en une
position donnée du polymeére.

80,»
ot

Les deux lois de Fick sont assimilables a la loi de Fourier [19] et & ’équation de la chaleur pour la
2 —1

= D;V?¢ (I1.37)

conduction. Le coefficient de diffusion D; s’exprime en m<“.s™" et est souvent considéré comme étant
identique quelle que soit la direction du flux. Le polymeére est alors considéré comme isotrope au vu de la
diffusion du gaz i. Tout comme les processus d’adsorption et de désorption, la diffusion est un phénomeéne

qui peut étre thermo-activé et représenté par une loi d’Arrhenius.

D; = Dye 7% (IL.38)

11.2.1.3 Réécriture des équations de diffusion d’un gaz dans un multicouche de polymeéres

Les phénoménes de dissolution et de diffusion ont été précédemment décrits pour le cas d’un gaz
traversant un matériau homogéne de polymeére. La Figure I1.5 montre le cas d’une diffusion d’un gaz
¢ au travers d’un bicouche de PET/PE. On observe que lorsque le milieu est constitué de plusieurs
couches de polymeéres, le profil de concentration du gaz dissout n’est plus continu. A l'interface entre
les deux polymeéres la différence des solubilités produit une discontinuité de la concentration volumique.

Cependant, le profil du rapport ¢;/S; (qui a la dimension d’une pression) est lui continu. Les complexes

PET PE

Pi.amont Dz‘,PET Sz‘,PET Di,PE Si,PE Piaval
Ci1
Adsorption Désorption
—> | >
» S
i,amont —
Si,PET

—_—

?;

I.PE

FiGure I1.5 — Dissolution et diffusion d’'un gaz & travers un bicouche de polyméres

barriéres des PIV étant constitués d’une superposition de plusieurs couches de polymeére, il nous parait
plus judicieux de modéliser le phénomeéne de diffusion avec le potentiel ¢;/S;. La loi de Fick peut étre
réécrite & partir de ce potentiel pour un gaz i diffusant & travers des polymeéres j.

Ci

7 = _Dingi,jQF (IL.39)
Z’J
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I1.2.2 Perméation aux gaz des complexes barriéres
11.2.2.1 Perméance apparente d’un complexe barriére

Le débit massique d’un gaz diffusant au travers un film de polymére métallisé peut étre calculé &
partir du flux massique surfacique.

o, = / 7 - NdA (IL.40)
A

Avec 7\/2 la normale & la surface du matériau. A I’échelle macroscopique, en régime permanent, on peut
exprimer le débit massique total de la fagon suivante :

Ci

®;,=A-D,;;S;;- M =A-D;;Sij-

l

Ap;
Tp (IL41)
Le produit D; ;S;; est défini comme étant la perméabilité surfacique au gaz ¢ du film de polymere
métallisé j.

Pe;j = D;;Si; (I1.42)

Donc :

Pe. »
@i:A.%

- Ap; (I1.43)

On définit habituellement la perméance surfacique d’un film de polymére métallise comme étant sa
perméabilité surfacique divisée par son épaisseur .
Peij _ DijSij

M. — _ Pigoig I1.44
7 l l ( )

Les notions de perméabilité et de perméance correspondent habituellement aux propriétés intrinséques
d’un polymeére, et n’ont de sens que pour un matériau homogéne. Dans le cas des complexes barriéres des
PIV, qui sont constitués d’un empilement de plusieurs couches de polyméres et de dépots métalliques,
on parlera donc de perméabilité et de perméance apparentes. Le terme "apparent” est trés souvent sous-
entendu par la plupart des auteurs.

P 1,a Dia Sia
T, app = el, pp _ i, ppl ,app (IL.45)

La perméance apparente d’un complexe barriére peut étre thermo-activée et représentée par une loi

d’Arrhenius. o o orio o
~“D xS D S o
L _ Do,appe BT So,appe T Ilgappe” BT~ 1lp appe®T L4
,app — l - l - l ( . 6)

L’énergie d’activation de la perméance Qry est alors égale & la somme des énergies d’activation de solubilité
Qs et de diffusion Qp [17,44,53]. L’expression du débit d’un gaz ¢ diffusant & travers un complexe barriére
d’un PIV, dépend donc de sa surface, de sa perméance apparente et de la différence de pression partielle

du gaz de part et d’autre du complexe.

‘I)i = AHi,appApi (1147)

I1.2.2.2 Loi de superposition idéale (Ideal Laminate Theory - ILT)

Afin de calculer la perméance d’un multicouche de polyméres métallisés, il est possible d’utiliser la loi
de superposition idéale [42,61]. Cette loi est similaire & celle utilisée pour calculer la résistance équivalente

de plusieurs résistances en série. Connaissant la perméance apparente au gaz ¢ de chaque monocouche de
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polymére métallisé j, il est possible d’en déduire la perméance apparente du multicouche [22].

= > o (I1.48)

11.2.2.3 Influence du dépo6t de métallisation

Les multicouches des complexes barriéres des PIV ne sont pas composés de simples couches de po-
lymeéres vierges, mais de couches de polymeéres métallisées. Le dépot de métallisation constitue une fine
couche d’aluminium de plusieurs dizaines de nanométres d’épaisseur a la surface du substrat de polymeére.
Malgré sa faible épaisseur comparée a celle du polymére (qui est de 'ordre de la dizaine de microns), la
métallisation est responsable de la haute performance barriére des complexes. La perméance a la vapeur
d’eau d’un monocouche de PET métallisé sur une face avec 80 nm (couramment appelée PET MI1F
80 nm) est environ 100 fois plus faible que celle du monocouche de PET vierge [3,22,24] (cf. Figure I1.6).
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FI1GURE I1.6 — Perméance a la vapeur d’eau d’'un monocouche de PET en fonction de I’épaisseur de sa
couche de métallisation, a 25 °C et 90 % HR [22]

La surface de métallisation n’est pas parfaite et présente plus ou moins de défauts en fonction de la qualité
du dépot et de ’épaisseur d’aluminium. La modélisation de la diffusion des gaz & travers un monocouche
de polymére métallisé différe donc de celle des gaz a travers un monocouche de polymeére vierge.

Plusieurs modéles ont été proposés pour représenter ces mécanismes de diffusion. Certains considérent
a la fois un flux diffusif passant a travers la partie courante de la métallisation sans défaut (par les joints
de grains d’aluminium), et a la fois un flux a travers les défauts de métallisation (comme par exemple le
modéle analytique de Roberts [58] et le modéle de Garnier [22]).

Le modéle de Roberts propose pour la perméabilité apparente d’'un film de polymére métallisé,
I’expression suivante :
Pedef

Peapp = Pegep + (1 — )Perrr (I1.49)

Epoly
Pegey correspond a la perméabilité des défauts de métallisation, Pepory & la perméabilité de la couche

substrat de polymére, et Peyrr & la perméabilité apparente de la couche de polymére recouvert d’un
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dépot parfait. La loi de superposition idéale donne :

Pe[LT = (1150)

( Cpoly Cmet )
Pepoly Pemet

Avec [ Iépaisseur totale du film, eyq, ’épaisseur de la couche de polymere, et epe; celle du dépot de
métallisation. D’ou :

Peapp = Pegey + (1 = (IL51)

)( Cpoly + emet )

Pepory Pemet

Le modéle de Garnier propose une analogie avec un systéme électrique avec des résistance en paralléle
et en série. La couche de polymére et la couche de dépot sont considérées comme étant des résistances
en série. La couche de dépot est elle-méme considérée comme équivalente & deux résistances en paralléle
correspondant aux zones avec et sans défauts de métallisation. Pour un film de polymeére métallisé dont

la fraction surfacique de défauts est trés faible, auteur propose I’expression suivante :

l

( Epoly Cmet )
Pepoly nOﬂ'TZPedef"l‘Pem,et

(I1.52)

Pegpp =

Ou ng et r sont respectivement la densité de défauts et leur rayon moyen.

D’autres modéles considérent seulement un flux de diffusif & travers les défauts de métallisation et
supposent I’aluminium comme étant imperméable aux gaz (comme par exemple le modeéle analytique de
Prins et Hermans [54] et le modéle de Musgrave [48] qui utilise la méthode des éléments finis).

Le modéle de Prins et Hermans propose des solutions approximatives. Dans le cas ou la taille des
défauts est inférieure & I’épaisseur de la couche de polymeére (r < epqy) et que la fraction surfacique de
défauts est trés faible (ngmr? << 1), les auteurs suggérent I’expression suivante :

Peayp = nomr?(1 + 11822 pe, . (IL53)
T

Des mesures de perméance a ’oxygene et a la vapeur d’eau ont été effectuées par différents auteurs [15,
30] sur plusieurs types de films : PET vierge, PET avec un dépot d’oxyde d’aluminium (AlO,) ou
PET avec un dépdt d’oxyde d’indium-étain (I7°0). Les mesures montrent que ’énergie d’activation
de la perméance a 'oxygéne est constante quelque soit le type de film, mais ’énergie d’activation de
la perméance a la vapeur d’eau différe. Ce résultat démontre que l'oxygéne ne diffuse qu’a travers les
défauts de la couche de métallisation et le polymeére, et que la métallisation est parfaitement imperméable
a Poxygéne. Pour la vapeur d’eau, plusieurs hypothéses peuvent étre faites pour expliquer la différence
de valeur des énergies d’activation, comme par exemple : la diffusion de la vapeur d’eau & travers la
couche de métallisation, une modification du polymére au niveau des défauts de métallisation, ou bien
des interactions entre les molécules d’eau et la métallisation...

A Theure actuelle, de nombreux modéles existent ( [22,25,26,48, 54,58, 73]) mais aucun d’entre eux
n’emporte "adhésion unanime de la communauté étudiant le sujet. Cela peut s’expliquer d’une part, par
la complexité des mécanismes de transfert a ces échelles, et d’autre part, par la difficulté a pouvoir valider
ces modéles par une expérimentation convaincante et indiscutable. En effet, de nombreuses méthodes de
mesure existent, mais leur corrélation & un état de défaut bien précis des dépots métalliques pose toujours
probléme. Les perméances restent difficilement mesurables car elles sont généralement inférieures a la
sensibilité des appareils de mesures. Les mesures des perméances apparentes des complexes barriéres
des PIV peuvent étre effectuées de maniére directe (sur coupons isolés) ou indirecte (sur les panneaux).

Certaines de ces méthodes sont décrites dans le paragraphe suivant (IL.3).
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I1.3 Meéthodes de mesure des perméances des complexes barriéres

I1.3.1 Meéthodes de mesure directe des perméances

De nombreuses méthodes permettent de mesurer directement les perméances a la vapeur d’eau et a
I’air sec sur des échantillons de films. On peut citer la méthode de la coupelle, la méthode a ’eau tritiée,

la méthode électrolytique et la méthode manométrique.

La méthode de la coupelle consiste & sceller un échantillon de film sur le haut d’une coupelle, dans
laquelle on fixe une humidité relative maintenue par une solution saline ou un dessicant. L’humidité
relative & Dextérieur de la coupelle est fixée & une valeur différente. Les gradients des titres molaires de
vapeur d’eau et d’air sec entrainent des flux & travers I’échantillon et des variations de la masse de la
coupelle. Le flux de vapeur d’eau peut alors étre mesuré en pesant la coupelle. Cette méthode permet de

mesurer des valeurs de I'ordre de 1072 4 102 kg.m=2.s7'.Pa™!.

Cire

Eprouvette

Solution
saline

FIGURE IL.7 — Schéma d’une coupelle [1]

La méthode a l’eau tritiée utilise le tritium comme traqueur radioactif afin de compter le nombre
de molécules de vapeur d’eau traversant un échantillon. Celui-ci est placé entre deux chambres séparant
des milieux de concentrations d’eau tritiées différentes. Les perméances & la molécule d’eau mesurées avec
cette méthode sont de I'ordre de 10715 kg.m=2.s71.Pa=1.

La méthode électrolytique repose sur le méme principe que la coupelle (de séparer deux milieux
d’humidités relatives différentes par un échantillon de film). La chambre amont maintient un forte hu-
midité relative. La chambre aval posséde une faible humidité relative et est traversée par un gaz neutre
préalablement séché qui emméne avec lui des molécules de vapeur d’eau. Celui-ci se retrouve ensuite dans
une cellule de mesure contenant deux électrodes. L’analyse de la mesure du courant dans la cellule permet
de remonter au débit de vapeur d’eau traversant ’échantillon. La perméance est ensuite déduite avec des
valeurs de I'ordre de 107* 4 1071 kg.m 2.5~ 1. Pa!.

La méthode manométrique consiste également & séparer deux chambres par un échantillon de film.
Les chambres amont et aval sont respectivement maintenues & haute et basse pression. Cette méthode
est généralement utilisée en gaz pur. Aprés avoir fait le vide dans la chambre aval, un manométre mesure
la remontée en pression due a la perméation de I’échantillon (cf. Figure I1.8). Le débit massique du gaz

passant & travers I’échantillon est calculé & ’aide la loi des gaz parfaits.

‘" RT dt

(IL.54)
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V correspond ici au volume de la chambre aval. Aprés avoir déduit le bruit de fond di aux potentielles
micro-fuites, la perméance peut étre déduite d’aprés I’équation I1.47. Les valeurs des perméances obtenues
a partir de cette méthode sont de I'ordre de 10715 4 10716 kg.m=2.5s71.Pa~".
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L Pump
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pressure
sensor 7 downstream side |
¢) Water |l « upstreamside , |
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pressure . .
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|
L‘l:,
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FIGURE I1.8 — Schéma de fonctionnement d’un appareil de mesure de la perméance & la vapeur d’eau par
la méthode manométrique [49]

Dans le cas des complexes barriéres des PIV, la méthode manométrique est souvent privilégiée car
elle posséde une meilleure précision. Toutefois, son utilisation pour mesurer les perméances & 'air sec
des complexes barriéres s’avére trés délicate puisque les valeurs des paramétres sont de I’ordre de 10718
a4 107! kg.m=2.571.Pa~!. Cependant, ces mesures sont praticables sur des monocouches de polymére
métallisés (qui présentent des perméances plus élevées, de ordre de 10714 & 10715 kg.m=2.571.Pa™1)
et la loi de superposition idéale permet alors de remonter aux perméances & l’air sec des complexes
barriéres. En outre, la mesure des perméances des monocouches de polymére métallisés plutot que celles
du complexe barriére entier, est significativement plus rapide. Toutes ces méthodes permettent de mesurer
les perméances sur des échantillons de complexes barriéres des PIV. Ces échantillons peuvent étre neufs
ou vieillis, prélevés sur des panneaux ou sur des rouleaux. Cela nous donne accés a différents états des
complexes barriéres et donc & I’évolution de leur performance intrinséque avec les traitements qu’ils ont

eu 4 subir.

Les perméances peuvent également étre déterminées indirectement soit & partir des mesures des co-
efficients de solubilité et de diffusion, dans ce cas les coefficients de solubilité et diffusion & la vapeur
d’eau peuvent alors étre mesurés par des méthodes gravimétriques dynamiques (DVS); soit & partir des

mesures de la masse et de la pression totale interne qui sont directement effectuées sur des PIV.
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I1.3.2 Méthodes de mesure indirecte des perméances sur PIV

La mesure indirecte de la perméance & la vapeur d’eau des complexes barriéres sur PIV consiste &
mesurer ’augmentation de la masse totale du panneau et de sa pression totale interne lors de tests de
longues durées en enceintes climatiques. L’augmentation de la masse du panneau est assimilée & une
augmentation de la teneur en eau massique de son matériau de cceur. Cette mesure est effectuée par une
pesée réguliére du panneau. L’augmentation de la pression totale interne est quant a elle mesurée par la
méthode du décollement de ’enveloppe du PIV. Le panneau est placé dans une cellule dans laquelle on
effectue progressivement le vide. Lorsque la pression a ’extérieur du panneau entre en équilibre avec celle

a Pintérieur du panneau, un décollement de ’enveloppe est alors détecté par un laser (cf. Figure 11.9).

laser

pl: amber

foil

Pvip

VIP

FIGURE I1.9 — Schéma de principe de la mesure de la pression interne d’'un PIV en enceinte climatique
sous vide

On note alors la valeur de la pression ’extérieure du panneau qui correspond & celle de la pression totale
interne du panneau. Connaissant ’isotherme de sorption du matériau de coeur, il est possible de calculer
la pression partielle de vapeur d’eau & partir de la teneur en eau massique.

Pvap = (b('rw)psat (1155)

La pression partielle d’air sec est ensuite déduite en soustrayant celle de la vapeur d’eau & la pression
totale.

Pa = Pt — Pvap (1156)

Sur cette base, les débits massiques d’entrée des gaz et les perméances de la vapeur d’eau et de lair sec
peuvent étre calculés (cf. équations 11.54 et 11.47).

I1.3.3 Mesure des perméances en mélanges de gaz

Les mesures directes de la perméance a la vapeur d’eau sont généralement réalisées en gaz pur [3,14,50].
Cependant plusieurs auteurs ont constaté, outre I'influence de la température, une influence des pressions
d’air sec et de vapeur d’eau sur les perméances a l'air sec et & la vapeur d’eau des complexes barriéres,
lors des mesures indirectes sur PIV [9,14,63,66].

Schwab et al. [63] ont mesuré sur des PIV, les perméances & la vapeur d’eau et a lair sec de plusieurs
types de complexes barriéres : feuilles d’aluminium laminée d’épaisseur 8 um (AF), un monocouche de
PET métallisé (MF1) et un bicouche de PET métallisé (MF2). Deux tailles de panneaux ont été fabriqués
et installés dans 6 conditions climatiques constantes différentes (cf. Tableau II.2).

Le gain de masse est assimilé & 'augmentation de la teneur en eau massique. La pression partielle de
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Condition || Température (° C) | Humidité relative (%) | Pression partielle de vapeur d’cau (Pa)

1 25 44 1400
2 45 15 1400
3 65 6 1400
4 25 75 2380
5 45 75 7200
6 65 75 18780

TaBLE I1.2 — Conditions climatiques des mesures de perméances effectuées par Schwab et al. [63]

vapeur d’eau est ensuite déduite connaissant 1’isotherme de sorption du matériau de cceur L’augmentation
de la pression d’air sec est obtenue grace & la méthode du décollement de ’enveloppe du PIV et par
soustraction de la pression de vapeur d’eau. Les résultats montrent une nette dépendance des perméances
(& la vapeur d’eau et a l’air sec) aux conditions climatiques (cf. Figure I1.10 et I1.11). Plus la température

ou ’humidité relative augmente, plus les perméances sont élevées.

15 Ambient humidity ~14 mbar Relati vej_\]umidity 75% i
B Foil AF .
EIFoil MF2

1.0+ ElFoil MF1 ]

Water vapor permeance
Q,[103g/(d m? mbar)]
o
@

0.0

Box1 Box2 Box4 Box5
(25°C/45% RH) (45°C/11% RH)  (25°C/75% RH) (45°C/75% RH)

FIGURE II1.10 — Perméances globales & la vapeur d’eau des enveloppes des PIV testés par Schwab et al. [63]

Les perméances globales mesurées correspondent & la fois aux débits passant & travers les faces des
complexes et la zone de soudure des PIV. On constate que pour les films MF1 et MF2, la température a
une plus faible influence sur la perméance a la vapeur d’eau que ’humidité relative. La perméance globale
4 la vapeur d’eau peut étre multipliée par 1,3 voire par 2 lorsque 'humidité relative passe des valeurs
faibles a 75 %.

En observant les débits totaux d’air sec passant a travers les enveloppes des PIV divisés par le périmétre,
on constate que pour les films AF et MF2 les valeurs sont trés proches (cf. Figure 11.11). Cela signifie
que la partie courante de ’enveloppe du PIV influe peu sur le débit total d’air sec. L’air sec passe donc
principalement & travers la zone de soudure des PIV. L’augmentation de la température (de 25 °C & 45 ou
65 °C) ou de '’humidité relative (des basses valeurs a 75 %) induit un débit d’air sec 2 & 3 fois supérieur.

Ces résultats ont aussi été observés par Simmler et Brunner [9,14,65,66]. Ces auteurs ont également
constaté que la perméance a la vapeur dépendait tout autant des zones de soudures des PIV que de leurs
faces. Toutes les mesures de perméances, de prise de masse des PIV, et des pressions internes montrent que
leur interprétation n’est pas simple. Cela justifie le recours aux modéles numériques pour bien comprendre

le comportement des PIV.
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Fi1cUrE I1.11 — Débits totaux d’air sec passant & travers les enveloppes des PIV testés par Schwab et
al. [63]

I1.4 Modélisation du comportement & long terme des PIV

Plusieurs auteurs ont réalisé des simulations du comportement & long terme des PIV soumis & des
conditions constantes ou dynamiques [14, 37, 38, 64-66, 70, 72]. La plupart des résultats repose sur un
modéle linéaire de I’évolution de la conductivité thermique du PIV. La variation de la conductivité
thermique du PIV est calculée & partir de 'augmentation de la pression totale interne et de celle de la

teneur en eau massique.

AXyrp(t) = a)\vali;(pt)Apt (t) %P(TU))ATM (t) (I1.57)
Alvrp(t) = G - Apy(t) + B A1, (t) (I1.58)

Le coefficient B correspond & l'influence de ’eau adsorbée sur la conductivité solide du matériau de cceur,
et le coefficient G & l'influence de 'augmentation de la pression sur la conductivité gazeuse.

Schwab et al. [64] ont réalisé des simulations & long terme des PIV dans des conditions constantes,
a partir des mesures des perméances & la vapeur d’eau et & l'air sec présentées dans le paragraphe
précédent (I1.3.3). Les simulations sont réalisées sur 6 panneaux avec différentes enveloppes (AF, MF1
ou MF2) et différentes tailles (50 x 50 x 1 em? ou 100 x 100 x 2 ¢m?). Le matériau de cceur est une silice
pyrogénée et son isotherme de sorption a la vapeur d’eau est considérée comme linéaire. Les augmentations
de la pression interne et de la teneur en eau ont permis de calculer I’évolution de la conductivité thermique
des PIV sur 25 ans a 23 °C et 75 % d’humidité relative, d’aprés 1’équation suivante :

A(T)
Aprv(t) = Ainit + — 575 + BTw(d) (I11.59)

Avec Ninir = 4 mW.m— LK1, p1/2 = 600 mbar et B = 0.5 mW.m~ . K~1.% 1. La Figure II.12 montre
un exemple d’évolution de la conductivité thermique des PIV avec I'enveloppe MF2. On peut observer une
augmentation linéaire de la contribution gazeuse alors que la contribution de ’humidité sur la conduction
solide semble étre amortie. A partir des résultats des 6 panneaux, la durée de vie des PIV a pu étre
déterminée. Le critére de fin de vie choisi dans cette étude est une conductivité thermique maximale de

6 mW.m~1. K1, Les durées de vie calculées sont reportées dans le Tableau IL.3.
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F1GURE I1.12 — Evolution de la conductivité thermique des PIV simulés a 23 °C et 75 % d’humidité
relative, par Schwab et al. [63]

PIV | AF | MF1 | MF2
50 x 50 X 1 em® 80 ans 5 ans 16 ans
100 x 100 x 2 em? 245 ans | 10 ans | 38 ans

TABLE I1.3 — Durée de vie des PIV simulés par Schwab et al. [63]

Tempierik et Cauberg [72] ont également réalisé des simulations reposant sur le méme modéle dans
des conditions constantes. Des PIV de différentes tailles avec une épaisseur de 2 ¢m, une silice pyrogénée
et différentes enveloppes, ont été simulés dans différentes conditions en température mais & humidité
relative constante (50 %). Avec le critére de fin de vie fixée & une conductivité thermique maximale
8 mW.m~ . K1, les résultats ont montré une trés forte dépendance de la durée de vie des panneaux a la
température de sollicitation et du rapport périmétre/surface du PIV. La Figure I1.13 montre les résultats

pour lexemple des PIV avec un film multicouche métallisé.

T~ ' " RH=05 1]
325 o d=002m 1
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3150 TS 1
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FIGURE I1.13 — Durée de vie des PIV en fonction de la température de sollicitation et du rapport péri-
métre/surface du PIV, pour un matériau de coeur a base silice pyrogénée et un film multicouche métallisé,
Tempierik et Cauberg [72]
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Simmler et Brunner [14,65,66] ont quant a eux, essayé de prendre en compte dans leurs calculs
les conditions dynamiques en température. A partir des calculs réalisés avec le logiciel de simulation
de batiment HELIOS®, ils ont déterminé les températures a la surface des PIV pour une application
d’isolation en toiture terrasse. La température efficace a ensuite été calculée en pondérant la température
a chaque pas de temps et en prenant en compte la loi d’Arrhenius. Les perméances sont alors calculées
avec cette température efficace pour en déduire les augmentations de la pression interne et de la teneur
en eau. L’augmentation de la conductivité thermique est ensuite calculée avec le modéle linéaire intégrant

une dépendance au temps.
A)‘VIP<t) =G- Apt(t) +B- Tw,ezt(]- - eit/v) (IIGO)

v est une constante de temps et T, .;+ la teneur en eau du matériau de coeur qui correspondrait &
I’humidité relative extérieure au PIV. Dans des conditions & 80 % d’humidité relative, avec v = 35, 6 ans,
G =004 mWm LK tmbar~! et B =05 mW.m L. KL%, les résultats donnent une durée de vie

estimée & 31,6 ans avec le critére de fin de vie d'une augmentation maximale de 4 mW.m 1. K1,

8
. . 1
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F1GURE II1.14 — Evolution de la conductivité thermique d’un PIV de taille 50 x 50 x 1 e¢m? installé en
toiture terrasse, Simmler et Brunner [14]

Les travaux de modélisation du vieillissement des PIV en conditions constantes montrent, avec un
modéle plus ou moins linéaire, que ’application des PIV dans le batiment est possible. Cependant,
plusieurs critéres doivent étre respectés pour satisfaire les durées de vies demandées. Le premier est la
nécessité d’avoir une enveloppe qui posséde d’excellentes propriétés barriéres au gaz. Le deuxiéme est la
minimisation du rapport périmétre/surface des PIV. Et le troisiéme concerne la sévérité des sollicitations
en température et humidité qui doit étre modérée. Lorsque ces conditions sont respectées la durée de vie
des PIV est estimée entre 38 et 60 ans selon les auteurs.

Cependant, le modéle linéaire sur lequel reposent ces résultats ne prend pas en compte certaines pro-
priétés des PIV comme : la dépendance & la température des conductivités radiative et solide du matériau
de coeur, 'influence d’une isotherme de sorption & la vapeur d’eau non linéaire sur la conductivité solide,
Iinfluence d’une distribution des tailles de pores sur la conductivité gazeuse, la thermo-activation des
perméances de l'enveloppe... De plus, les mesures et observations expérimentales montrent une évolu-
tion des complexes barriéres [23] (cf. Figure II.15) et une modification de la structure du matériau de

coeur [46] (cf. Figure I1.16) au fil du temps.

Tous ces points justifient ’objet de cette thése dont le travail se concentre sur trois échelles : enveloppe,

PIV seul et PIV intégré dans son systéme d’isolation. Cela nous a amené & étudier de plus prés les

mécanismes de diffusion a travers les complexes barriéres des PIV et & développer un nouveau modéle
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100 pm PETM1F [_per_J-ai20m

Unaged Aged 12 days Aged 24 days Aged 48 days Aged 96 days Aged 192 days

FIGURE II.15 — Observation au microscope optique des films de PET M1F 20 nm suivant leur vieillisse-
ment, Garnier [23]

F1GURE II.16 — Observation de la microstructure d’une silice pyrogénée (HDK T30® from Wacker), avant
(A) et aprés (B) vieillissement durant 205 jours a 60 °C et 80 % HR, Morel [46]

dynamique permettant de prendre en compte ’évolution des propriétés des PIV dans le temps et les
conditions de réelles sollicitations.
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Chapitre 111

MODELISATION FINE DES
COMPLEXES BARRIERES

Article - Water vapour permeation through high barrier materials :

numerical simulation and comparison to experiments

Image processing

~ Meshing

Simulation

FI1GURE III.1 — Modelling of PETM1F 40 nm with real population of defects : image processing, meshing
and simulation
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Water vapour permeation through high barrier materials: numerical simulation and
comparison to experiments
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Abstract

The long-term thermal performance of Vacuum Insulation Panels (VIP) is brought by the capacity of their barrier
envelope to maintain the core material under vacuum.This study is focused on the detailed modelling of gas transfer
through the defects of aluminium coated polymer films used for VIPs’ envelopes. The 3D simulations were performed
with monolayer and multilayer metal-coated polymer films. They have been carried out in dynamic conditions with the
SYRTHES® software developed by EDF R&D. The results show that the water vapour and air permeations through
a monolayer film slightly depend on the polymer substrate thickness, diffusivity and solubility, but primarily, on the
defects geometry and arrangement. Regarding multilayer films, the permeation can be deduced from the Ideal Laminate
Theory. We are now able to provide and operate a numerical model, which can calculate the permeance of monolayer or
multilayer metallized polymer films as a function of the coating quality and the geometry of the layers. Even if calculated
permeances are ten time higher than measurements, this study improves our understanding of gas transports through
VIPs’ barrier envelope and allows to manage more efficiently the relations between the films microstructures and their
overall permeability. This paper is split into 6 parts: physical phenomena, methodology and modelling tools, simulations
results, experiments and model validation and then, discussion and conclusion.

Keywords: Vacuum Insulation Panel, barrier envelope, mass transfer modelling, gas permeation
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to three coated polymer films [6]. A sealing layer of PE or
PP is generally added to this complex (cf. Figure 1).

Coating layer .
(Al - 80 nm) > Polymer substrate layer
~  (PET-12pm)
Adhesive layer
(3 um)
Sealing layer

(PP or PE - 50 um)

Figure 1: Typical composition of a barrier complex for VIP’s enve-
lope

The barrier performance of VIPs’ envelopes basically
relies on the thickness of the coating layers [7]. Neverthe-
less the high thermal conductivity of the metal layer makes
aluminium foil or thick aluminium layer non acceptable for
the application. A good compromise has actually to be
found between barrier performance and thermal bridges.
Coated polymeric films is a good solution because very thin
metallic layer can be deposited with great care. The Phys-
ical Vapor Deposition (PVD) process generally induces
very homogeneous and well controlled layers. However a
close analysis with a high resolution microscope always re-
veals the presence of pinholes [7]. Although very small (in
the submicron scale) and representing a very small frac-
tion of the film surface (far below 1 %), these defects are
held responsible for the flux of molecules through within
the VIP. The aim of this paper is to explain the relation-
ship between the coating layer defect characteristics and
its permeation performance.

Monolayer film configurations are studied first. It is
composed of three materials: the polymer substrate, the
aluminium coating and the material which might fill the
defects. The polymer substrate layer is meshed. The alu-
minium is considered as perfectly impermeable to gases.
All defects on the coating layer are filled either with dry
air, pure water vapour or glue. So, the mesh of the films
can be simplified. The aluminium does not need to be
meshed and the defects are represented by filled cylinders.

An example of a meshed barrier envelope close to a
defect is represented on Figures 2 and 3. Its geometric
parameters can be varied: the defect diameter (@), the
section side length (L) and the polymer thickness (epoiy)-
We can also vary the number of defects and their position.

In a second step, multilayer film configurations are
studied to evaluate the impact of stacking. The current
study is focused on the water vapour permeation, but the
same evaluations could be carried out for any other gas
permeation. For water vapour diffusion, a pressure differ-
ence of 2000 Pa is imposed. This value is usually used for
experimental permeance measurements at ambient tem-
perature.

Simulations were performed to understand the relation-
ships between defect characteristics and gas permeation
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Figure 2: Schematic of the meshed pattern of PETMIF (section
view), with identical and homogeneously distributed defects
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Figure 3: Mesh of the pattern of PET layer metallized on one face,
with identical and homogeneously distributed defects

through the all coated layer. The significant characteristics
of the defects should first be determined experimentally.
The polymer permeance also needs to be considered.

The paper is split into 6 parts. In the first two parts
physical phenomena, modelling methodology and mod-
elling tools are described. The third part is devoted to
the presentation of simulations results. In the fourth part
the experiment results are introduced and the models rel-
evancy is discussed. And then, the two final parts are
devoted to the discussion and the conclusion about the
results and the modelling approach.

1. Gas dissolution and diffusion phenomena in
metallized polymers membranes

1.1. Gas dissolution and diffusion into the polymers

The gaseous flux results from a gas pressure difference
imposed between the sides of the polymer. This flow is the
result of three phenomena: gas dissolution on one side of
the membrane, gas diffusion through the polymer layer and
desorption on the other side. The sorption phenomenon
(adsorption and desorption) is described by Henry’s law.
At the equilibrium, the concentration ci of a gas ¢ in a



polymer j is linked to the gas partial pressure pi on its
surface by the solubility coefficient S; ;.

(1)

In polymers, the gas flow can be represented with the
Fick’s law [8-10]. The gas flow depends on the concentra-
tion gradient and the diffusion coefficient D; ;.

C; = Si,jpz'

@ = —Did‘?cz‘ (2)

In the case of a two layers polymer assembly, it is pos-
sible to observe that the concentration gradient of the
gas is not continuous when the nature of the polymer
changes, because their solubility coefficients are different.
For example, Figure 4 represents the static equilibrium in
a PET/PE bilayer.

D, i S, pi Piin

Di,PET Si,PET

pi,ext

Figure 4: Gas sorption and diffusion across a PET/PE bilayer

It is possible to obtain a continuous potential by com-
bining both Henry’s and Fick’s laws. The potential ¢;/S; ;
can be studied preferably.

Ci

Sij

Di = (3)

This potential is defined as the ratio between the gas
concentration ¢; at a point of the polymer and the solu-
bility coefficient \S; ; of this gas into the polymer j. It is
continuous throughout the sample and dimensionally ho-
mogeneous with a pressure. Fick’s law can be written as
below:

e
7= D 8,V o

S (4)

1.2. Gas dissolution and diffusion into the defects

Defects in coating layer can be considered as pinholes
which are filled either with dry air, pure water vapour
or glue. When they are filled with glue, the gas trans-
fer phenomena are exactly the same as those presented
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above. When they are filled with gas (dry air or pure
water vapour), the sorption and diffusion phenomena are
quite different.

First, the relationship between the gas concentration
and the gas partial pressure is no more given by Henry’s
law but by the perfect gas law. The solubility coefficient
has to be replaced by the inverse of the product of the
specific gas constant r; and the temperature T'.

pi = ¢l =

I (5)

TiT

Second, in small size defects, collisions between gas
molecules and defects edges can be more frequent than
collision between gas molecules. This happens when the
defects diameter () is smaller than the mean free path of
gas molecules. In such conditions the diffusion takes place
according to the Knudsen process [11]. This phenomena
strongly reduces the diffusion phenomena and also explains
the low thermal properties in VIPs. The diffusion coeffi-
cient in gas is replaced by the Knudsen coefficient which
can be written as a function of the temperature (T"), the
Boltzmann constant (kg), the molecular mass (m;) and
the defect diameter (Q).

0

8kpT

3 T™m;

Dy (6)

1.3. Apparent gas permeance of a membrane

Experimental data rarely use diffusion and solubility
coefficients but represent gas permeation through a macro-
scopic quantity which is the apparent permeance II; qpp.

b,
i app = Klm (7)

The apparent permeance can be calculated from the
apparent diffusion and solubility coefficients. The product
of the diffusion and the solubility coefficient is defined as
permeability.

IL _ Di,appsi,app
B,app — I

(8)

Thermo-activation of the permeance is neglected and
simulations are made at constant temperature.

2. Modelling methodology and modelling tools

The study concerns a gas diffusion problem, through a
3D material and at the nanoscale.



2.1. Analogy between heat conduction transfer and gas per-
meation through polymer membranes

Thermal conduction is a diffusion process very similar
to the permeation problem. It is in fact possible to solve
permeation problems with the thermal transfer simulation
tools. The analogy between heat conduction and gas per-
meation equations is described in Table 1.

Heat conduction Mass diffusion

Temperature T' | Concentration/Solubility -
i,j

7 =AY i = —Dz‘,jSi,j?(sifj)
oT A 9 ( ci \ _ Ci
B = EVZT E(Si,j) = DZJVQ?’]

A — Di,jSi,j and pCp < Si,j

Table 1: Analogy between heat conduction transfer and gas perme-
ation through polymer membranes

Temperature is replaced by the potential ¢;/S; ; while
thermal conductivity is replaced by the gas permeability,
and the product of the heat capacity and the density has
to be substituted by the solubility coefficient. We have
decided to use SYRTHES® [12] which is a finite element
software developed by EDF R&D, initially created for solv-
ing 3D thermal conduction problems.

2.2. Scaling

The typical size of the studied defects is 10 nm. The
meshing software do not allow the treatment of so small el-
ements. The space variables have to be expanded and the
model physical parameters have to be adapted accordingly.
For a uniform expansion by a scale factor k, the perme-
ability (product of the diffusion and solubility coefficients)
has to be multiplied by k£ and the solubility coefficient has
to be divided by k.

3. Simulation results: homogeneous configurations
with identical and equidistant defects

For the first simulations we assume that all the films
defects can be represented with identical circular defects
which are homogeneously distributed on the coating layer.
The geometric parameters which can be varied are: the
defect diameter (0), the distance between them (L) and
the polymer thickness (epory). Surface fraction of de-
fects (F'SD) which is often an experimental characteris-
tic, can be calculated from the defect diameter and the
distance between them (eq. 9). In this study we will only
use ¥ and L parameters.
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0

(9)

The physical parameters which can be varied are: the
diffusion (D) and solubility (S) coefficients of the polymer
substrate layer and those of the material into defects (dry
air, pure water vapour or glue).

3.1. Simulation for monolayer films

Simulations carried out here concern monolayer of
polyethylene terephthalate metallized on one face. It is
usually called PETM1F.

8.1.1. Impact of the polymer permeance

Aluminium has much better gas barrier properties than
polymers. So it could be supposed that the permeance of
a PETMIF film is only driven by the metallization qual-
ity. In order to evaluate this hypothesis, simulations are
carried out with the same defect configuration but with
different polymer permeance. We vary only the polymer
diffusion coefficient. The distance between defects is fixed
at 200 nm. First, we make simulations by fixing the de-
fects diameter at 2.257 pum.
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Figure 5: Theoretical apparent permeance as a function of polymer
diffusion coefficient on PETMIF (epo1y = 12 pm — @ = 2.257 pm —
L =200 nm)

The Figure 5 shows that in the value range of diffu-
sion coefficient of PET (10713 m?2.s7! [13-17]), the perme-
ance is proportional to the coefficient. Beyond a certain
threshold of diffusion coefficient, the permeance tends to
approach a limiting value.

Second, we make the same simulations by fixing the
defects diameter at 50 nm. The Figure 6 shows that when
the defects size decreases, the threshold is lowered and the
limit too. However, even modelling a PETMI1F film with
very few defects and as small as possible, while ensuring
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Figure 6: Theoretical apparent permeance as a function of polymer
diffusion coefficient on PETMIF (epoy = 12 pm — @ = 2.257 m and
@ = 50nm — L = 200 nm)

that their diameter is higher than the one of water vapour
molecule, the threshold stays several orders of magnitude
higher than the diffusion coefficient of PET. The results
are the same when we vary the solubility coefficient. For
all the next simulations, the diffusion and solubility coef-
ficients will be respectively fixed to 3.80 x 10713 m?2.s~!
and 2.50 x 1072 kg.m=3.Pa~! [13-15)].

Hanika [18] suggested that the permeance of a polymer
decreases with the thickness of the film. This result was
obtained be modelling, and it was decided to perform a nu-
merical simulation to confirm it. We varied the polymer
thickness for a given number and size of flaws (cf. Fig-
ure 7). Our simulation show that the apparent permeance
is not altered much by the polymer thickness. Only for
the largest pinhole tested was the change substantial.
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Figure 7: Theoretical apparent permeance as a function of polymer
thickness for 6 defects diameters on PETM1F

For all other simulations presented in this paper, the

45

polymer thickness will be fixed to 12 pwm, because it cor-
responds to our experimental thickness.

8.1.2. Impact of the coating layer

The following section relates the effect, on the perme-
ation, of the nature of the material within the pinhole.

No glue in defects. Several series of simulation have been
carry out on PETM1F films with various the density of de-
fects, for different defect diameters and distances between
defects. First, there is no glue into defects. The ranges of
values chosen include the experimental data values from
the bibliography [7, 18]. In the Figure 8, each continuous
colour curve is an isovalue of distance between defects.
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Figure 8: Calculated apparent permeance on PETMI1F as a function
of the defects size for 10 distances between defects

The results show that a decrease by 2 of the defect di-
ameter and the distance between them, causes a higher in-
crease of the permeance than an increase by 2 of the defect
diameter for a constant distance between them. In both
cases total surface of defects is the same, but defects are
not similarly distributed. In addition, when the defects be-
come very small and close, the permeance of the PETM1F
film tends to that of an uncoated PET film (represented
by the red line at 7.92 x 107! kg.m~=2.s71.Pa~1). In oth-
ers words, in a constant surface of defects, the smaller and
the more numerous the defects are, the higher the perme-
ance is. Below a certain defect diameter (around lnm),
the mass flow is slowed so much by the Knudsen effect in
the defects that the permeance does not increase anymore,
but decrease.



Glue in defects. Adhesive polyurethane are used to make
multilayer film. The diffusion coefficient of water vapour in
polyurethane adhesive is much lower than the self-diffusion
of water vapour. If PETMIF films are modelled with ad-
hesive in defects, the first impression is that the perme-
ance would be lower. The simulations realised produce
the results expected. The Figure 9 shows that for defects
diameters greater than 20 nm, the permeance values in
case of adhesive in defects are very close to those without
adhesive. However for defects diameters well below 20 nm,
the permeance values seem to tend toward a limit below
the permeance of an uncoated PET film.
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Figure 9: Calculated apparent permeance on PETMI1F as a function
of the defects size for 10 distances between defects, no glue in defects
(continuous curves) and glue in defects (dotted curves)

3.2. Simulations for multilayer films

The aim of this part is to check the validity of the Ideal
Laminate Theory (ILT). This theory has been used by sev-
eral authors [19, 20] to calculate the apparent permeance
IL,pp of a multilayer film from the individual apparent per-
meance II; 4, of its monolayer components (eq. 10). It is
classically based on the fact that the mass transfer resis-
tances in series can be added.

1 _y 1 (10)
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Figure 10: View of a mesh of a multilayer film, at the interface
between two layers

Simulations are carried out by stacking several
PETMI1F which can be identical or not. Consequently,
the defects can be aligned from one layer to another, or
not. The Figure 10 shows an example of a multilayer film
mesh. At the interface between two monolayers, the de-
fects into the aluminium coating layer have to be modelled
in order to connect the two polymer substrate layers.

The simulations results for 2 PETM1F or 3 PETM1F
films show that the calculated permeances respect the ILT,
whatever the flow direction and the defects of the coating
layers.

3.8. Interaction between defects

The independence of defects could be assumed when
their size is much smaller than the distance between them.
In order to confirm this intuition, the change of calculated
permeance when several defects converge has been studied.
As it can be imagined through the calculations carried out
in paragraph 3, the flux through small defects that draw
nearer and nearer should diminish to tend to that which
passes through an isolated big defect that would have the
accumulated size of the small defects. This part of the
study is based on a new mesh for which defects can be
narrowed or taken away while the defects size and surface
fraction are maintained faithfully identical (cf. Figure 11).

Figure 11: Schematic representation of the pattern meshed of
PETMI1F, with identical defects (a), and when several defects con-
verge (b)
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Results are given on Figure 12 which represents the
apparent permeance decrease when the defects are drawing
near. The simulations confirm that when the defects are
very close without touching each other, the permeance is
close to that obtained with an isolated big defect which
has the same total area (1.10 x 107!2 kg.m=2.s71.Pa™1).
When the distance between the defects is divided by four,
the permeance falls under 1.7 %.

4. SEM observations in the perspective of the
monolayer model validation

Scanning Electron Microscope (SEM) was used to take
pictures of the coating layer surface of the films.

4.1. SEM observations

The films studied are PETM1F 12 pm Mylar with sev-
eral coating layer thickness. The SEM used to observe the
defects were a ZEISS Ultra 55 SEM and a ZEISS Gemi-
niSEM 500 (CMTC, 38, France). The purpose is to de-
termine which PETMIF film we can used to validate the
models.

4.1.1. Impact of the coating layer thickness

Seven different levels of coating layer thickness have
been chosen: 40, 50, 60, 70, 80, 90 and 100 nm. For each
thickness, a decade of images were made at four magnifi-
cations: x 2K, x 5K, x 10K and x 20K. These observations
were obtained with the ZEISS Ultra 55 SEM. In order
to prevent the charging of the sample, sputter coating of
gold/palladium (Au/Pd) for SEM is realised. Only the
SEM images of PETMI1F at magnification x 20K are pre-
sented on the Figure 13.

For the PETMI1F 40 and 50 nm (Figure 13 (a) and (b)),
the pinholes on the aluminium coating layer are clearly
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visible and numerous (black spots). We can distinguish
several sizes of defects. The bigger ones (> 50 nm) seem
to be further away from each other than the smaller ones
(< 50 nm). Unlike some of the authors [7, 21-23] who
have observed macro defects (> 1 pm), all the defects
observed are of submicron size. This can be explained
by the enhancement of films and the improvements in the
production process.

Grenoble INP - CMTC
Date :30 Jan 2015

2000 K)
EHT = 4.00 kV

Figure 13: SEM secondary electron images of PETMI1F, with Al
thickness: 40 (a), 50 (b), 60 (c), 70 (d), 80 (e), 90 (f), and 100 nm
(g), at magnification x 20K

For the PETM1F 60 and 70 nm (Figure 13 (c¢) and (d)),
it is very difficult to observe the smaller defects, and the
bigger ones are fewer. From 80 nm of aluminium thickness



(Figure 13 (e), (f) and (g)), it is no longer possible to
observe any defects at this magnification. We can see white
spots which can be considered as alumina particles.

In view of the SEM observations, the PETM1F 40 nm
is chosen to be the support of the model validation. The
image processing is explained in paragraph 4.1.3.

Because the PETMIF film with 80, 90 and 100 nm of
aluminium coating are not perfectly impermeable to the
water vapour, we can suppose that there are still small
defects. These defects are not visible either because the
magnification is not high enough, or because the sputter
coating prevent to observe them. The purpose of the sec-
ond series of simulations is to try to observe defects on
films with high metallization thickness and with higher
magnification and resolution.

4.1.2. Impact of the sputter coating thickness

During the sputter coating process, we apply an ultra-
thin coating of gold/palladium which permits to increase
the amount of secondary electrons that can be detected in
the SEM and the signal to noise ratio. But this Au/Pd
coating could fill the very small defects of the Al coating
and therefore prevent their observation, more specifically
with larger metallization thicknesses.

The SEM images of the Figure 14, obtained with the
ZEISS GeminiSEM 500, show the PETMI1F 80 nm surface
with 1 nm (a) and 0.7 nm (b) of Au/Pd, and without
Au/Pd (c), at magnification x 100K. Other observations
with an ESEM were made but the resolution is not of
sufficiently high quality.

We can clearly see the aluminium grains. The lower
the Au/Pd thickness is, the better the recognition is. The
average size of grains is about 30 — 50 nm. On the Fig-
ure 14 (a) and (b), the sputter coating corresponds to the
very small grains which are much smaller than the alu-
minium grains. On the Figure 14 (c), it is possible to
distinguish some very small black pinholes between the
aluminium grains, but it is difficult to state with certainty
that these are really defects. Furthermore, the white spots
could be an artefact due to the surface geometry of the
aluminium.

4.1.83. Image processing

An image processing tool has been used to analyse
the defects and the distance between them in order to
construct a statistic distribution of defects. The image
processing of SEM images of PETM1F 40 nm films with
magnification x 5K and x 10K has been carried with the
ImageJ® software.

It is possible to split the image processing into different
steps. The initial step consists of preparing the images:
cut them, calculate the scale, harmonize the brightness
and the contrast, reduce the image noise, and then realise
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Figure 14: SEM secondary electron images of PETM1F 80 nm, with
Au/Pd thickness: 1 nm (a), 0.7 nm (b); without Au/Pd (c), at
magnification x 100K

the binarization. With these binarized images we apply
algorithms to determine: the surface of each defect, its
position and the distance which separates it from the oth-
ers. Figure 15 shows the calculated distances between one
defect and its neighbours from one binarized image.

From this image processing, the surface distribution
and the distance distribution have been estimated for 9



" Algorithm

Figure 15: Binarized image of PETM1F 40 nm (Magnification x 10K,
11.77 x 7.70 pm?) and application of the algorithm which calculates
the distances between the defects

SEM images at magnification x 5K and x 10K. Only the
results with magnification x 10K are presented (cf. Fig-
ures 16 and 17). The mean defect size is around 47 nm
and the mean distance which separates them is around
1.40 pm.
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Figure 16: Defects surface distribution, on PETM1F 40 nm with
magnification x 10K

Nevertheless, 3 populations of defect sizes about 20,
30 and 56 nm of diameter can be determined. The pro-
portions of these populations are respectively 4.3, 4.1 and
91.6 %. Regarding the distances between the defects, we
can only select 2 mean values: 0.41 pm for the smaller
populations 1 and 2, and 1.75 um for the bigger popula-
tion 3. The total surface fraction of defects is equal to
0.12 £0.03%. The image resolution induces a large uncer-
tainty on the size of the pinholes. The results are recapped
on the Table 3 in the next paragraph.

The algorithms also permit to determine the size of
each defect and its exact position on the coating layer.

4.2. Model validation

The experimental permeances are compared to the cal-
culated permeances from the model with identical and
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Figure 17: Distance between defects distribution, on PETMI1F 40
nm with magnification x 10K

equidistant defects. The defect characteristics are those
that have been determined in the previous paragraph from
the SEM images with magnification x 10K. The mean de-
fect diameter is 47 nm and the mean distance which sep-
arates them is 1.40 um. The comparison between exper-
imental and calculated values of permeances is presented
in Table 2.

Model validation | Experimental | Calculated
on PETM1F 40 nm permeance permeance
Mag. x 10K (kg.m?.s.Pa?) (kg.m?.s*.Pa?)
Model 1 9.00 x 10-13
Identical and <n< b 6.11 x 1011
equidistant defects 1.36x 10
(B=47 nm, L=1.40 um) [7,18]

Table 2: Calculated permeance of PETMI1F 40 nm, from the model
with identical and equidistant defects

It can be seen that the calculated values are about 60
times higher than the experimental values. It can be sus-
pected that the coating defects cannot be represented by a
homogeneous distribution of pinholes, and that a more re-
alistic distribution should be adopted in order to take into
account more accurately the interactions between defects.

Model with several classes of defects. In a second attempt,
it is proposed to calculate the permeance by meshing 3
classes of defects defined by their size and the distance
which separates them as a function of the statistic distri-
butions given on Figures 16 and 17.

Model with real population of defects. In the third at-
tempt, the coating defects have been meshed as they ap-



Analysis Diameter | Distance L | Proportion
Mag. x 10K @ (nm) (nm) (%)
Pop. 1 20 £19.5 | 0.41 £19.5 4.3
Pop. 2 30 £19.5 | 0.41 £19.5 4.1
Pop. 3 56 £19.5 | 1.75 £19.5 91.6

Table 3: Analysis results of the image processing on PETMI1F 40
nm film, with magnification x 10K

peared on the SEM images (cf. Figures 18 and 19).

Image processing |

Meshin
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Figure 18: Modelling of PETMI1F 40 nm with real population of
defects: image processing, meshing and simulation
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Figure 19: Mesh of PETMI1F, with not identical and not homoge-
neously distributed defects

The comparison between the new calculated perme-
ances and the experimental ones is presented in the Ta-
ble 4.

The calculated permeance with the more realistic con-
figurations is closer to the experimental result, but re-
mained significantly higher. This means that interaction
between defects have a significant impact, but that mod-
elling hypothesis adopted here fail to accurately estimate
the actual PETM1F permeance.

Model validation | Experimental | Calculated
on PETM1F 40 nm permeance permeance
Mag. x 10K (kg.m?.s.Pa?) (kg.m?.s.Pa?)
Model with 3
populations of
defects 9.00 x 103 559 x 1012
(@:1=20 nm, L1=0.41 um, 0
3,30 nm, 12=0.41 um, <lli<
ﬂ3:56 nm, L3=1.75 “m) 136 X 10712
Model with real [7,18]
population of 16.1x 10"
defects

Table 4: Calculated permeance of PETMI1F 40 nm, from the model
with several classes of defects and the model with real population of
defects

5. Discussion about results

SEM observations. The SEM observations enabled us to
see the real defects of a PETMIF coated layer. Obviously,
the increase of the aluminium thickness leads to smaller
and less numerous defects. The coating of gold/palladium
can be observed but does not disturb the observation of
the defects. It is possible to distinguish the aluminium
grains, but the observation is more complicated and has
to be done with high magnification and without sputter
coating process.

In practice, beyond 70 nm of aluminium, no defect can
be observed by SEM observation. But the permeance of
these films being not equal to zero, the defects cannot to-
tally explain the mass flows which pass through the films.
So, a diffusion phenomenon between the grain boundaries
could be possible.

For small coating thicknesses (below 50 nm), image
processing allows the determination of defect characteris-
tics (diameter and mean distance between them). Never-
theless, the calculation of the mean size of defect is less
precise due to the resolution limitation. The margin of
error can be up around + 97 %.

Simulations. The simulations have demonstrated that the
permeance of a PETMI1F depends both on the defects in
the coating layer and on the gas transfer properties of the
polymer substrate. As mentioned in the literature [18, 24],
simulations confirm that the permeance is proportional to
the diffusion and solubility coefficients and is inversely pro-
portional to the polymer thickness.

The simulations carried out with homogeneous defects
distributions on PETMI1F, confirmed that the permeance



depends more on the number of defects than on the cu-
mulated surface of defects. This can be explained by the
fact that with narrow pinholes, the mean distance that gas
molecules have to go through the polymer is close to the
polymer thickness. At the limit, the permeance tends to
that of the uncoated film. However, if defects are smaller
than 1 nm, the permeance is limited by the Knudsen ef-
fect in the defects. When defects are filled with glue, for
defects diameters well below 20 nm, the permeance values
seem to tend toward a limit below the permeance of an
uncoated PET film.

Nevertheless, due to the high viscosity of glue, it is
unlikely that it cans enter into defects of a few tens of
nanometre size. So, the permeance values from simulations
without adhesive in defects are potentially closer to real
values.

Validation attempts show that calculated permeances
are significantly over estimated. Even for the more
favourable configurations the calculated permeances are
more than 10 times too high. Several hypothesis could ex-
plain that difference. They are listed and discussed below.

e The first hypothesis is that the measured perme-
ances are systematically underestimated. Gas leaks
in the upstream chamber of the permeameter would
cause an increase of the total pressure, and a not
perfect degassing of the sample, before the measure-
ment, would let dry air molecules in it. The sample
would be not only in water vapour but also in dry air.
Therefore, it has been shown that the permeance of
each gas decreases with increasing of the other gas
due to a coupling between gases. So if the measure-
ments are not realised in perfect conditions and in
pure gas, the measurement is underestimated. On
the other hand, the measurements were carried out
very carefully. Leaks would be detected by a pressure
increasing and the degassing is realised at least long
enough. So, it is very unlikely that this hypothesis
would be the explication.

e Another hypothesis is that the polymer transfer
characteristics change because of coating. Indeed,
the diffusion and solubility coefficients put in the
models are those measured on the polymer substrate
uncoated, but not directly on the metallized film.
The values of these coeflicients could be different.
However, some measurements of the crystallinity and
the solubility coefficient realised on PETMIF films
do not show any difference. We can conclude that
it is unlikely that the diffusion coefficient would be
different while the crystallinity remains the same.

e About the diffusion coefficient, we have considered
in the models, the polymer as isotropic. But some
authors [25-27] have observed an anisotropy in Bi-
oriented PET or PET. We have made simulations by
varying the diffusion coefficients in both directions.

o1

The results show that the diffusion coefficient in the
plane has to be around 100 time lower than that of
transverse, to decrease the permeance by a factor 10.
These results lead us to disprove this hypothesis.

e It has also been suggested the hypothesis that all the
black spots observed with SEM wouldn’t be real de-
fects through the coated layer. The binarization and
the image processing are manually realised, and this
induces uncertainties on the number of defects and
their size. Furthermore, it was difficult to observe
with accuracy the defects due to the compromise
between resolution and observed area. Some black
spots are darker than others, and it is not possible
to identify with certainty that the brightest ones are
real defect through the coated layer. But we can re-
mark the good correlation between the observation
and the permeances measured. The lower we ob-
serve defects on PETM1F with different coated layer
thickness, the lower the permeance is.

e The last hypothesis, but not least probable, suggests
a potential interaction between the water vapour
and the aluminium. The water vapour flow pass-
ing thought the defects or the grain boundaries of
aluminium would be slowed down by a physical or
chemical interaction. We can suppose that this in-
teraction could be altered by changing the metal.

Several of these hypothesis combined would explain the
difference between the permeances calculated by the devel-
oped models, and measured.

Coupling between water vapour and dry air permeance.
The aim of this part is to study the hypothesis of cou-
pling between water vapour and dry air permeance. Water
vapour permeance measurements were realised by varying
dry air pressure and then, dry air permeance measure-
ments were realised by varying water vapour partial pres-
sure. Coated and uncoated PET films have been studied.

First, water vapour permeance measurements were re-
alised on PET Mylar M841 12 pm films uncoated and met-
allized on one face with 100 nm of aluminium, at 50 °C and
40 % RH (water pressure Pv = 4933 Pa), and at differ-
ent dry air upstream pressures. A Deltaperm from Tech-
nolox [28] was used. The measured permeances values are
presented on Figures 20 and 21.

We can observed that for both films, the water vapour
permeance decreases and is inversely proportional to the
dry air pressure increases.

For the uncoated PET film, the water vapour perme-
ance decrease is important and varies from 3.05E-12 to
8.50 x 10713 kg.m~2.571.Pa~! when the dry air pressure
increase from 14665 to 97325 Pa. The measured values are
from 10 and 100 times lower than the permeances usually
measured for pure water vapour. For the coated film, the
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Figure 20: Water vapour permeance (at 50 °C) regarding the dry air
pressure, for the uncoated PET 12 pm film
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Figure 21: Water vapour permeance (at 50 °C) regarding the dry air
pressure for the PET 12 ym M1F 100 nm film

decrease is less obvious and the measured values are in the
same order of magnitude as that of measured fir pure wa-
ter vapour. The water vapour permeance decreases from
5.30 x 10713 to 2.67 x 1073 kg.m~2.571.Pa~! when the
dry air pressure increase from 13865 to 91192 Pa.

Mmeasurements have been realised in order to study
the impact of the water vapour pressure on the dry air per-
meance. As air permeances are much smaller than water
vapour permeances, the tests were only carried out with
uncoated PET film, with several upstream water vapour
partial pressures and at different temperatures varying
from 30 °C to 60 °C. The Figure 22 shows the dry air
permeance values rectified at 50 °C.

We note that the dry air permeance also depends on the
water vapour partial pressure. The dry air permeance de-
creases from 3.76x 10714 to 1.83x 1074 kg.m=2.s7'.Pa™!
when the water vapour partial pressure increases from 20
to 440 Pa. It is also possible to fit the curve with a power
law. Obviously, water vapour and dry air transfer charac-
teristics can’t be considered as independent.
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6. Conclusion and outlooks

All simulations and experimental work presented in
this paper aim at improving our understanding of the mass
transfer phenomena through the VIPs barriers. The nu-
merical model could not be quantitatively validated. But
the qualitative results highlight the impact of the defects
distributions and characteristics on the films’ permeance.
We were able to better understand the different mecha-
nisms and diffusion regimes involved.

The SEM observations enabled us first of all to detect
defects on the coated layer and aluminium grains. The
increase of the aluminium thickness leads to smaller and
less numerous defects. Beyond 70 nm it was not possible
to detect defects with the SEM on the films studied. This
could be in favour of the hypothesis of a diffusion phe-
nomenon between the grain boundaries. In any cases, the
diffusion does not take place without interaction with the
aluminium coating.

The results lead us to become quite involved in the
interaction between the gases and the coated layer on the
one hand, and the coupling between these gases on the
other hand.
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Chapitre IV

MODELISATION
THERMO-HYDRIQUE DES PIV

Article - Modelling of long-term hygro-thermal behaviour of Va-
cuum Insulation Panels

D, . RH ]Apf ‘—Aj

___\ —_——

P
‘Dzzzn (TmeHfmJAme it Drear RHJAP }
——> Water vapour Py

\ Barrier complex
| I \
1 \
\ \
---------------- 2
Rear :
|

< —

ZEO'T3 Ay = Ay + Z B, A = ASC?T Geometry
v 3 E 1+ ¢_-P Envelope
Te = f(R‘H ) + pore size distribution
Sorption
isotherm

FI1GURE IV.1 — Modelling of PETM1F 40 nm with real population of defects : image processing, meshing
and simulation

55



Nomenclature

Greek letters

Parameter of the rate of ageing

B Non-dimensional coefficient -
e Core material’s thermal conductivity Wom L K1
Af Barrier complex’s thermal conductivity, in transversal direction W=t K!
Ag Gaseous thermal conductivity Wom LK1
Ar Radiative thermal conductivity Wom LK~}
As Solid thermal conductivity Wom L K1
Acso  Initial solid thermal conductivity Wm~ LK1
Aeg Equivalent VIP’s thermal conductivity W~ LK1
At Thermal conductivity of the barrier complex layer i, in transversal direction Wom LK~}
Ago  Gaseous thermal conductivity of not confined gas Wom L K1
Amemsd Apparent thermal bridge conductivity W=t K!
Asil Solid thermal conductivity of non-porous silica Wom LK1
Avip Global VIP’s thermal conductivity Wom LK~}
) Relative humidity %
D, Mass flow of gas i kg.s~!
D, empy Heat flow of the linear thermal bridge w
I1; Apparent permeance to the gas i kgm=2.s1.Pa!
U,nems Linear thermal bridge coefficient Wm LK1
p Density or mass concentration kg.m —3
Tw Mass content of water %
€ Porosity -
i Mass flow density of gas 4 kg.s™1
Other symbols

(4] Pore mean size m
Physical constants

o Stefan-Boltzmann’s constant 5.67 x 1078 W.m—2. K4
kg Boltzmann’s constant 1.381 x 10723 J K1
Roman letters

A Panel’s area m?
B Influence of water content increase on the thermal conductivity Wom L K- 1% !
C Constant depending on gas JK1m™?2
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Abstract

The low thermal conductivity of Vacuum Insulation Panels (VIPs) degrades with time due to gas permeation through
VIPs barriers. This results from the ageing of their envelope and core material. Accelerated experiments are carried
out in order to better understand this ageing process but they are not sufficient to predict the long term performance
of panels. Models have to be used to connect the short term evaluation and the long term behaviours in order to
improve the prediction of the thermal conductivity evolution over 50 years. This paper describes the development of
a VIP model in the Dymola® software. This model takes into account the envelope and core material hydro-thermal
characteristics and behaviours, and integrates the actual solicitations of the panels during accelerated ageing tests. The
thermo-activation of the envelope permeance is integrated. Many properties of the core material are modelized: type of
core material, sorption isotherm, hygro-thermal ageing, pore size distribution, etc. Simulations in constant conditions
in temperature and humidity have been carried out. The results show that the real behaviour of the VIPs conductivity
can’t be simply evaluated through a linear extension of its short-term evolution. Given the important impact of the core
material detailed characteristics, it is absolutely necessary to get an accurate determination of the core material sorption
curve and of the ageing of this curve.

Keywords: Vacuum insulation panels, core material behaviour, gas permeation, heat transport, modelling
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ductivity of VIPs made with nanoporous silica is around
4 mW.m~'. K~!. In practice, its thermal performance is
not stable but increases with time due to gas permeation
through VIPs barriers and ageing of their envelope [1, 2]
and core material [3-6]. The global thermal conductivity
of the panel depends on many physical characteristics of
the core materials, and on their interactions with gases
(dry air and water vapour) [7—10]. To commercialize VIPs
for building insulation application, it is necessary to esti-
mate their long-term mean thermal performance. Several
authors have proposed methods to model the changes in
thermal conductivity of panels [11-16]. These predictions
are commonly realised by making simplifications and for
most of them, without taking into account the ageing phe-
nomena.

The aim of this study is to develop a VIP model and to
simulate, over a 50-year period and as accurately as pos-
sible, its hygro-thermal behaviour in order to analyse its
thermal performance when it is subjected to different con-
ditions of temperature and humidity. The paper is split in
seven parts. First, methods and modelling tools are pre-
sented. Then, the different equations on which the model
is based are described. The two next parts are devoted
to the sensibility analysis and the presentation of the sim-
ulation results in constant climatic conditions. The fifth
part describes how the silica ageing has been implemented
in the modelling process and its impact on the long-term
thermal behaviour of the panels. The sixth part is devoted
to the model validation and discussion about traditional
ageing prediction. Then, the last part is devoted to the
conclusion.

1. Methods and modelling tools

Dymola® platform has been used to develop the model
in the Modelica modelling language. This software has
been developed to simulate the dynamic behaviour and
complex interactions between systems in various engineer-
ing fields.

The developed model consists in an assembly of six
macro-components: two barrier complexes, one core mate-
rial, one thermal bridge and two convective heat exchang-
ers. All components are interconnected between with
ports. The whole system is further submitted to boundary
conditions that mimic external exchange. Each port car-
ries three potential variables: temperature, water vapour
partial pressure and total gas pressure; and three flux as-
sociated to these three potentials: heat flow, water vapour
mass flow and total mass flow. Each component behaviour
is described by physical equations and necessary parame-
ters.

A schematic illustration of the model is represented
on Figure 2. The model takes into account the thermal
behaviour and gas transfer through the complex and in
the core material.

External conditions

External conditions

“ Mass transfer connection

“ Heat transfer connection

Figure 2: Schematic illustration of the VIP model

2. Physical model description

2.1. Thermal transfer modelling

2.1.1. Panel

The overall thermal behaviour of the VIP can be rep-
resented with a set of series-parallel thermal resistances
(cf. Figure 3).

Figure 3: Equivalent thermal resistance of the panel

In practice, the thermal resistance of the complex bar-
riers (Rfim) can be neglected. The equivalent thermal re-
sistance of the panel can result in two parallel resistances
(eq. 1).

1 1 1

Req Rc Rmemb ( )

It is common to consider the resistance as equal to the
thickness divided by the thermal conductivity (eq. 2).

1 d

= 2
Ron " o (2)

It is possible to deduce that:
Aeg 1 1




d
—+ 4
= @
Because panel’s thickness can be assimilated to core ma-
terial’s thickness (d. ~ d), the core material thermal con-
ductivity is equal to:

d
Rmemb

Aeq =

de d
By assuming that:
d
Amemb = Romemt (6)

Panel thermal conductivity can be written as a function
of the core material thermal conductivity and the thermal
bridge of the complex barrier (eq. 7).

>\eq = )\c + )\memb = )\VIP (7)

As every linear thermal bridges, the heat flow due to the
membrane can be calculated with a linear thermal bridge
coefficient (eq. 8).

(I)memb == lIjrnemb}DAjj (8)
According to the relation between the heat flow and the
thermal conductivity (eq. 9), the thermal bridge can be
written as below (eq. 10).

‘bmemb =

Amc‘;mb AAT (9)

Pd

/\memb = 7 \I/memb (10)

Linear thermal bridge coefficient is calculated by the
analytical model developed by Tenpierik and Cauberg
[15] which takes into account the thermal drainage effect

(eq. 11).
1

(11)

\I]memb = d

1 1
nilXy + NOY, + NIZRY
As mentioned above, in practice the equivalent thermal
conductivity of the barrier complex, in transversal direc-
tion, can be neglected. But to calculate the linear thermal
bridge coefficient, thermal conductivity of the envelope can
be calculated using the combining rules of layers in series

(eq. 12).
l

= 1
2R
1

i
fii

Af

(12)

2.1.2. Core material

Core material is discretised in several layers in order
to take into account the temperature gradient through the
thickness. Heat transfer in a porous media is commonly
represented by the parallel flux model [7-9, 17-21]. The
total core material thermal conductivity can be split into
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three contributions: radiative, solid and gaseous conduc-
tion.
Ae =M+ A+ Ay (13)

Initial radiative and solid contributions can be measured
and considered as model inputs [20]. But without mea-
surement, radiative conduction is calculated through the
Rosseland approximation (eq. 14). It is supposed to de-
pend only on the temperature:

16 on?T*
AT(T) - ? E(T)

Solid conduction is calculated from the dry thermal con-
ductivity and the mass of water adsorbed (eq. 15):

As (Tv ¢) = ACSO(T) + BTU)(¢)

The B coefficient is an experimental parameter that rep-
resents the thermal conductivity increase due to water ad-
sorption by core material. Dry thermal conductivity de-
pends on material structure and porosity. In the case of
a porous silica, the Kamiuto’s model [22] is used to calcu-
late the solid thermal conductivity of non-porous silica and
then the porous one (eq. 16 and 17). These equations have
been deduced from measurements. The radiative contri-
bution have been deducted from the total thermal conduc-
tivity measured under vacuum.

Nt (T) = —4,22.107T2 + 4,3633.1073T + 0,442 (16)
)\CSO(T) (1 - 6)6_(9’298_6’916)8Asil(T) (17)

The relation between the water content and the relative
humidity in the pores is given by the core material sorption
isotherms:

(14)

(15)

Tw = f(¢) (18)
In practice, for mineral core material, sorption isotherms
are supposed independent from the temperature. Several
models of sorption isotherms can be found in the litera-
ture. The GAB’s model, thoroughly described in [23], is
the most appropriate. For silica core materials, the model
suggested in IEA Annex 39 [24] has been chosen and its
implementation is described in paragraphs 4 and 5. The
gaseous conduction is represented using Knudsen’s relation
developed by KAGANER [25]. It depends on temperature,
porosity, pressure and pore mean size. It is possible to in-
tegrate a pore size distribution and not only one mean
value:

A)(T)
N(T,pe) =€ 9 (19)
1+ &L
— kB
C= \/iﬁﬁ 2 (20)

Then, the global thermal conductivity of the panel can be
written with the following general formula:

16 on?T*
Mvip(T, ¢, pi) = EW + Aeso(T) + B1yw ()
XN(T)  Pd
+sli o + 7 Ymemb (21)

Opy



2.2. Mass transfer modelling

2.2.1. Diffusion through the barrier

The aim of the VIP barrier is to maintain the core ma-
terial under vacuum thanks to his low permeance to hu-
midity and atmospheric gases. Metalized multilayer films
or laminated films can be considered in this model. The
membrane is considered as an equivalent homogeneous ma-
terial. The model used for each gas diffusion though the
membrane is the sorption-diffusion model. It is commonly
considered for polymers by many authors [26-28]. Dis-
solution takes place on each side of the membrane using
Henry’s law. And diffusion though the material is gov-
erned by Fick’s laws. The total flow ®; of a gas i is com-
posed of a surface term (gas flow through the current por-
tion of the barrier) and a linear term (gas flow through the
perimetric welding of the barrier) (eq. 22). Surface and
linear flow are calculated thanks to macroscopic quanti-
ties which are the apparent surface and linear permeances
(eq. 23). The total gas flow depends on the membrane
surface and perimeter, the permeances and the pressure
difference between the two faces.

Q; = A®; gurf + PP 1in (22)

®; = (AIL; surp + P 1in) Ap; (23)

The permeance is defined as the product of the diffusion
and solubility coefficients divided by the barrier complex
thickness (eq. 24).
no DS
l
Thermo-activation of these two coefficients can be repre-

sented by the Arrhenius’s law (eq. 25 and 26).

(24)

D = Dye## (25)

S = Soe (26)

By mixing equations 24, 25 and 26, each apparent perme-
ance can be written as shown in equation 27.

QD Qs
DyerT SyeRrT

IT= 7 (27)

It is possible to obtain the relations below:
L (28)
TR = TR 7E (29)

Diffusion and solubility reference coefficients and their ac-
tivation energies (eq. (27)) can directly be a model inputs,
or apparent permeances can be calculated from apparent
reference permeances and activation energies (eq. 30).

I = e 7 (30)

62

2.2.2. Core material

Given the very slow pace governing the gas transfer
through the barrier, the gas equilibrium in the core mate-
rial can be considered as very fast. But, it is necessary to
integrate water vapour diffusion because there are varia-
tions of water vapour saturation pressure and a gradient
of water content because of temperature gradient. Gas
diffusion is taken into account through the different layers
of the core material thanks to the Fick’s law.

_Dvgpv

In the ports of our models, the mass potential is not den-
sity but partial pressure. So, the equation is rewritten
according to the pressure and respecting the ideal gas law
(eq. 32 and 33):

Py = (31)

Do = Pl & py = ’I’ié—' (32)
D
—
LA (33)

The same equations are implemented in the models for dry
air diffusion (eq. 34), but it can be considered as instanta-

neous.
Da ?
T F(l

.>
a — — 4
P . (34)

3. Sensibility analysis

A sensitivity analysis is carried out in order to globally
evaluate the relationships between input and output vari-
ables of the model. Through this study it is possible to
identify input variables for which measurement accuracy
is most important.

Five input variables are studied. First, water vapour
and dry air permeances of the barrier complex are selected
because the panel performance is based on the capacity
of barrier complex to maintain vacuum. The low thermal
conductivity of panel is also due to the Knudsen effect and
this is why porosity and mean pore size of the core mate-
rial are chosen. And then, it is important to study the B
coefficient because this input determine the impact of wa-
ter content on the thermal conductivity. The other input
variables are not studied because they don’t have a direct
link on the hygro-thermal behaviour of the panel when it is
ageing. Each input can take three or four values included
between the lower-range and the upper-range values that
have been found in the published scientific literature. The
Table 1 summarizes all the studied input values.



Inputs € 7] B My Mair
Units % nm | mW.m1K.%! | kg.m-2s1.Pal
Value 1 90 | 50 0.14 0.1 X Myer
Value 2 95 | 200 0.3 0.5 X Mrer
Value 3 98 | 350 0.5 1 X Mret
Value 4 - - 1 2 X Myet

Table 1: Input variables values

The reference barrier complex is a V08621B film from
Hanita®. Its water vapour and dry air permeance ref-
erence values measured on panels are fixed for 23 °C to
1.31x107™ and 1.29x 1078 kg.m2.s~ 1. Pa~! respectively
[29]. These values are global permeances including surface
term (gas flow through the current portion of the barrier)
and a linear term (gas flow through the perimetric welding
of the barrier). The surface and linear permeances don’t
have the same units, but according to literature [24-30],
water vapour linear permeance can be set at one third of
the surface permeance. Dry air linear permeance is set at
the triple of the surface permeance. Activation energies for
surface and linear permeances are fixed to 26 kJ.mol~?! for
water vapour [31], and 30 kJ.mol~! for dry air [28, 30, 32].
Core material characteristics are those with core material
C2 which is more detailed on paragraph 4.

The studied output variables are: initial thermal con-
ductivity and mean thermal conductivities at different
stages of the ageing process (after 10, 20, 30, 40 and
50 years). The impact of each input on each mean ther-
mal conductivity is analysed. 576 simulations are realised
over 50 years in three temperature and relative humidity
conditions: 20 °C / 40 %, 40 °C / 70 % and 70 °C / 90 %.

The sensitivity indices Iy, for each input variables X;
and Ix, : X; for each interaction effects X; : X, are cal-
culated from analysis of variance (ANOVA). This method
consider that the total variance Var[Y (X)] of an output
Y can be decomposed into factors directly caused by in-
puts Vx,, and others Vx, : X; caused by their interaction
(eq. 35). The sensitivity indices are calculated by dividing
each variance contribution by the total variance (eq. 36).

Var[Y (X)] = Z Vx, + Z Vx,.x; (35)
V. f _ % i: X
Ix, = WX(X)] and Ix,.x, = W(X)] (36)

Figure 4 shows indices calculated with R software and
regarding the six output variables, for each testing condi-
tion. Only indices higher than 1 % are represented.

The initial thermal conductivity only depends on
porosity, with an index larger than 99 %. In contrast
during the ageing, the sensitivity indices due to poros-
ity decrease, while IT,;,. (for rather dry conditions), B and
O (for wetter conditions) become influential. In addition,
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Figure 4: Sensitivity index of the model regarding mean thermal
conductivity at different time and in three hygro thermal conditions:
20 °C / 40 %, 40 °C / 70 % and 70 °C / 90 %

the interactions between input variables have no signifi-
cant impact on the outputs and can be neglected.

In rather dry conditions (20 °C / 40 % RH), porosity
always controls at least half of the variability. Nevertheless
the mean thermal conductivity becomes gradually altered
by dry air permeance, mean pore size and water vapour



permeance. Over 50 years, the mean thermal conductivi-
ties are respectively responsible for 28 %, 11 % and 8 % of
the model variability. In these rather dry conditions, the
variability due to the B coefficient is insignificant.

At 40 °C / 70 % RH, porosity explains less than 56 %
of the variability over 10 years. This index decreases to
19 % for the mean thermal conductivity calculated over
50 years. In short term, the mean thermal conductivity
depends more on water vapour permeance than in long
term. The inverse evolution can be observed for dry air
permeance, mean pore size and B coefficient. Over 50
years, the mean thermal conductivity is more sensitive to
dry air permeance (31 %), mean pore size (23 %) and B
coefficient (11 %) than to water vapour permeance (10 %).

In wet conditions (70 °C / 90 % RH), the impact of
porosity is always less than 12 %. The mean pore size and
the B coefficient are inputs which have the greatest impact
on the mean thermal conductivity variability. Their effects
increase when the mean thermal conductivity is calculated
over a longer time period. The impact of mean pore size
represents between 32 and 49 % of the variability, while
the impact of the B coefficient is between 25 and 30 %.
The permeance effects are surprisingly low and clearly ex-
ceeded by the previous parameters. Nevertheless, it can be
observed that in time, the impact of water vapour perme-
ance tends to decrease (from 22 to 4 %), while the impact
of the dry air permeance tends to increase (from 4 to 8 %).

4. Simulation results in constant conditions with
different porous silica core materials

Simulations in constant conditions are carried out in
order to study the influence of several temperature and hu-
midity solicitations on thermal conductivity of VIP’ panels
with different core materials. Three VIPs with the same
envelope but different core material are studied: C1, C2
and C3. The barrier complex is typically a tri-metallize
V08621B film from Hanita®. Its water vapour and dry
air permeance values and the activation energies are the
same than those used in paragraph 3 for the sensitivity
analysis. Two fumed and one precipitated silica are used.
They are named silica S1, S2 and S3 in this study. Their
main characteristics, according to the suppliers’ informa-
tion, are given in Table 2.

- Seer p
Silica Type (m.gY) (kg.m")
S1 Hydrophobic fumed 170120 365
S2 Hydrophilic fumed 200£25 185
S3 Hydrophilic precipitated 250+30 265

Table 2: Silica characteristics

Silica S1 is a hydrophobic fumed silica obtained from
the treatment of the hydrophilic fumed silica S2. silica
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S3 is a precipitated silica and is much more hydrophilic.
Porosity is fixed to 80 %, 88 % and 92 % for silica S1,
S2 and S3 respectively and their mean pore size around
260 nm.

Water vapour sorption isotherms have been measured
for all silica at initial state. The fitting curve suggested in
the Annex 65 [24] has been used (eq. 37).

ky- ¢

— ek3'¢k4
ks + &

Tw () (37)

For the three testing core material, the fitting parameters
are given in Table 3.

Silica k1 k2 ks ka
S1 000777 | 1.83109 | 0.70576 | 5.43698
S2 0.11178 | 5.67065 | 2.90451 | 4.94117
S3 0.08714 | 0.06000 | 2.26808 | 4.99399

Table 3: Fitting parameters for the water vapour sorption isotherms
of studied silica (at initial state)

The obtained sorption isotherms at 25 °C are presented
on Figure 5.
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Figure 5: Water vapour sorption isotherms at 25 °C of new core
materials C1, C2 and C3

The panels have been simulated for three temperatures
(20 °C, 40 °C and 70 °C) and three relative humidities
(40 %, 70 % and 90 %) which resulted in nine different
climatic conditions (cf. Table 4).

Conditions 40 % RH 70 % RH 90 % RH
20°C 935 Pa 1636 Pa 2103 Pa
40° C 2948 Pa 5160 Pa 6634 Pa
70° C 12478 Pa | 21836 Pa | 28075 Pa

Table 4: Water vapour partial pressure for each condition
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Figure 6: Thermal conductivities evolution of VIPs aged over 50
years, at 20 °C and 40, 70 and 90 % RH, with core materials C1, C2
and C3

The initial conditions have been set to a temperature
of 20 °C, a water vapour pressure of zero and total gas
pressure of 100 Pa. The evolutions of the thermal conduc-
tivity avec 50 years are shown on Figure 6, 7 and 8 for
each condition.
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Figure 7: Thermal conductivities evolution of VIPs aged over 50
years at 40 °C for 40, 70 and 90 % RH, with core materials C1, C2
and C3

At 20 °C (cf. Figure 6), all VIPs show a similar be-
haviour with a moderated thermal conductivity variation
(= 2 mW.m~ L. K~ over 50 years) whatever the relative
humidity. The three core materials present different den-
sities and therefore different initial thermal conductivities.
Because larger densities reduce the radiative transfer while
favouring solid conduction, an optimal value should bal-



ance these two phenomena. The density of core material
C3 is actually closer to the optimum than the others core
materials.
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Figure 8: Thermal conductivities evolution of VIPs aged over 50
years at 70 °C for 40, 70 and 90 % RH, with core materials C1, C2
and C3

Thermal conductivity evolution seems to be linear for
panel with core material C2 whatever the humidity. Dur-
ing the first years, an important increase of thermal con-
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ductivity can be observed for panel with core material C1
while this increase is much slower for core material C3.
Thermal conductivity of panel with core material C3 al-
ways remains lower than the others during almost all the
ageing. Nevertheless for the wetter configurations at 20 °C
and 90 % RH, the C3 conductivity curve can cross the C1
(after 45 years of ageing). The C1 conductivity curve also
can cross the C2 curve.

As regards the hygric behaviour, C1 is the more hy-
drophobic core material and is rapidly saturated with wa-
ter (cf. Figure 9), while C2 and C3 core matarials which
are more hydrophilic, continue to adsorb moisture during
the period.
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Figure 9: Water content evolution of VIPs aged over 50 years, at
20 °C and 90 % RH, with core materials C1, C2 and C3

Consequently, water vapour partial pressure in panel
with core material C1 grows very rapidly until an equi-
librium with the external water vapour partial pressure is
reached (cf. Figure 10).
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Figure 10: Water vapour pressure evolution of VIPs aged over 50

years, at 20 °C and 90 % RH, with core materials C1, C2 and C3

Figures 11 and 12 show the thermal conductivity con-
tributions for core materials C1 and C3.
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Figure 11: Evolution of each thermal conductivity contribution of
VIP aged over 50 years, at 20 °C and 90 % RH, with core material
C1

'T/'-\ 9 T T T T I T T T T I T T T T I T T T T | T T T T

Mool = ha  — Mo C3-20°C 90%RH
g Asol Amemb (p=2103 Pa)
N 7_

B o }\fgaz

E 6

25k

= r

S 4F

3

S 3

Q

S 2

=

£ 1

Q

=0

= o 10 20 30 40 50

Time (years)

Figure 12: Evolution of each thermal conductivity contribution of
VIP aged over 50 years, at 20 °C and 90 % RH, with core material
C3

For core material C1 (cf. Figure 11), gaseous con-
duction increases rapidly because of the important water
vapour pressure increase, while the contribution due to
adsorbed water remains very low. For a very hydropho-
bic core material, the influence of adsorbed water vapour
on thermal conductivity can be neglected compared to the
gaseous conduction. For a very hydrophilic core mate-
rial (cf. Figure 12 for C3), water adsorption maintains a
low gas pressure and consequently a low gaseous conduc-
tion. More water vapour is adsorbed into core material
but this alters less the thermal conductivity than gaseous
water. Core material C2 behaviour is in between the two
others. At 20 °C for all humidity conditions the water
vapour partial pressure remains low (< 2100Pa). Panels
with the more hydrophilic core material can adsorb most
of the incoming flow of water vapour which results in a
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lower thermal conductivity increase.

At 40 °C (cf. Figure 7) the differences between panels
appear much more clearly and the increases of thermal
conductivities are much more significant (increase between
6 and 13 mW.m~t.K—1). The thermal conductivity of the
panel with more hydrophilic core material (C3) is lower
than the others at the beginning of the ageing process,
but rapidly, it exceeds all other conductivities (around 10
years) and always finishes with the higher value. After 50
years, thermal conductivity difference between panels with
core material C1 and C3 depend on humidity condition. In
contrast, difference between panels with core material C2
and C3 remains the same whatever the humidity condition.

As regards the hygric behaviour, core material C1 sat-
urates even faster than core material C2 (cf. Figure 13).
After the first 10 years, the thermal conductivity evolu-
tions seem to be identical for panel with core material C1
and C2 (cf. Figure 7). An increasing difference actually
arise with vapour partial pressure because core material
C2 is not fully saturated.
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Figure 13: Water content evolution of VIPs aged over 50 years, at
40 °C and 90 % RH, with core materials C1, C2 and C3
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Figure 14: Water vapour pressure evolution of VIPs aged over 50
years, at 40 °C and 90 % RH, with core materials C1, C2 and C3



The behaviour may also be explained by the observa-
tion of the water vapour partial pressure evolution (cf. Fig-
ure 14). In panels with core material C1 and C2, the water
vapour partial pressure increases very rapidly. In panel
with core material C3, it remains very low during the first
twenty years and then increases rapidly. In panel with
core material C1, the water vapour partial pressure is in
equilibrium with the external pressure after 4 or 5 years,
while other panels never become saturated.

Consequently, at 40 *C and because of their very great
difference of hygric behaviour, the VIPs made with hy-
drophobic core material has higher thermal conductivity
in short term (until 20 years), but in long term they have
the lowest one.

At 70 °C (cf. Figure 8), the behaviours previously de-
scribed are still amplified, but the core material C1 and C2
saturates promptly and water vapour partial pressure be-
comes in equilibrium with the external pressure. The ther-
mal conductivity is mainly driven by the dry air pressure
increase and the conductivity curves show parallel evolu-
tions. The difference between VIPs thermal conductivities
is controlled by water partial pressure. The VIPs made
with hydrophobic core material always has lower thermal
conductivity whatever the time after a few months.

To conclude, all simulations realised in constant con-
ditions show the influence of the core material character-
istics and of the external conditions severity on the long
term thermal conductivity evolution. For low external wa-
ter vapour partial pressure (< 2200 Pa), hydrophilic core
material is always favourable. This is particularly true
when the more hydrophilic core material has a lower ini-
tial thermal conductivity. For intermediate humidities (p,,
between 2200 and 10000 Pa), hydrophilic core materials
can be preferred in short term (first 10 years) but they be-
come unfavourable at long term. For high humidity con-
dition (p, > 10000 Pa), hydrophobic core materials are
obviously more favourable.

5. Consideration of the silica ageing

5.1. Silica ageing

Until now, all simulations have been carried out on
panels with fixed adsorption properties. For each core ma-
terial one sorption isotherm was considered. It is now com-
monly admitted, thanks to many converging experimental
statements [3-5], that the pore structure of all silica-based
core materials change during the ageing process which re-
sults in an evolution of each material sorption isotherm.

Morel and al. [3] have shown that during an ageing pe-
riod, the specific surface area changes and is associated to
a dissolution and re-precipitation mechanism of the silica
primary particles (cf. Figure 15). Even if the mechanisms
responsible for these degradations remains not fully un-
derstood, an experimental evolution can be introduced in
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Figure 15: Fumed silica (HDK T30® from Wacker) microstructure
observed with TEM before (A), and after 205 days ageing at 60 °C
and 80 % RH (B) [3]

our model. The silica water vapour sorption isotherm evo-
lution is considered.

For the three silica studied in this paper, water vapour
sorption isotherms have been measured after 24h ageing at
70 °C and 90 % RH then dried during 2h at 140 °C. The
Figure 16 shows the difference between sorption isotherms
measured on silica at initial state (new) and after age-
ing (aged). It can be observed that silica S1 and S2 be-
come more hydrophilic, whereas silica S3 becomes more
hydrophobic.
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Figure 16: Experimental water vapour sorption isotherms at 25 °C
of new silica S1, S2 and S3, and aged after 24h at 70 °C and 90 % RH
then dried during 2h at 140 °C

5.2. Silica ageing implementation

Sorption isotherms are implemented in the numerical
model with the expression proposed in the Annex 39 (eq.
(37)). Sorption isotherms for new silica and silica at vari-
ous stages of ageing have been fitted. Figure 17 represents
the sorption isotherms at 25 °C for silica S1, S2 and S3, at
initial state (continuous curves) and fully aged after 24h at



70 °C and 90 % RH then dried during 2h at 140 °C (dotted
curves). Fitting parameters are recapped in Table 5.
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Figure 17: Fitting water vapour sorption isotherms at 25 °C of new
silica S1, S2 and S3, and aged after 24h ageing at 70 °C and 90 % RH
then dried during 2h at 140 °C

Silica k]_ kz k3 k4
Slnew | 000777 | 1.83109 | 0.70576 | 5.43698
Slaged | 0.00711 | 0.43895 | 0.76642 | 2.43047
S2new | 0.11178 | 5.67065 | 2.90451 | 4.94117
S2 aged | 0.05504 | 0.31095 | 1.79662 | 4.25848
S3new | 0.08714 | 0.06000 | 2.26808 | 4.99399
S3aged | 0.05957 | 0.09716 | 1.88530 | 4.11603

Table 5: Fitting parameters for the water vapour sorption isotherms
of studied silica in new condition and aged after 24h at 70 °C and
90 % RH then dried during 2h at 140 °C

To take into account the silica ageing, sorption
isotherm moves from the new to the aged situation by
changing the fitting parameter values. At time ¢, each
parameter k; is calculated as shown below:

min(t, taged

k) = ki D) e b 39)

taged
t is the time, taged is the time for which the silica is con-
sidered as fully aged, and « is a parameter which allows
to adapt the rate of ageing. « is a positive real coefficient.
When « is equal to zero, sorption isotherm is considered as
aged over all the simulation time. If « is different to zero,
sorption isotherm moves from the new to the aged one.
The higher « is, the later ageing is. A « value around 0.5
corresponds to a regular evolution of the sorption isotherm
over all the ageing period. When « is very high, sorption
isotherm is considered as always new but become rapidly
aged just before t,4.4. In both cases, silica is considered as
fully aged when ¢ > t44¢q4 and sorption isotherm no longer
moves.
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At all times, equilibrium is established between water
vapour adsorbed by silica and water vapour in gaseous
phase. At a given moment, if sorption isotherm changes,
sorption equilibrium is disturbed. When sorption isotherm
was fixed all over the time, adsorbed water was only a func-
tion of the relative humidity which depends on time (eq. 37
and 39).

Tw(@) = f((t))

But now, because sorption isotherm moves over the time,
adsorbed water is a function of the relative humidity and
of the fitting parameters which all depend on time (eq. 40).

J(o(t), k1 (2), ko (1), ks(t), ka(t))

At each time step, the mass conservation of water into the
panel has to be respected (eq. 41 and 42).

(39)

Tow () (40)

dmw = dmwv + dmads (41)

_ Mp,0-eVyvrp
RT

Water mass content variation has to be calculated depend-
ing on relative humidity and fitting parameters variations.
This requires to implement the total differential of sorption
isotherm expression (eq. 43) which depends on its partial
differentials with respect to the relative humidity and all
of the fitting parameters.

dm dpv + msildTw (42)
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6. Comparison between models taking in consid-
eration or not silica ageing

The same simulations as in the previous paragraph are
carried out, but with panels taking in consideration the
silica ageing and panels with silica always considered as
fully aged. For panels taking in consideration the silica
ageing, silica are considered as fully aged at 25 years and
it is supposed that the a parameter can be fixed to 0.07
for all conditions. This value has been determined accord-
ing to experimental sorption isotherms evolution which are
described in the paragraph 6.

The thermal conductivities evolution of VIPs aged over
50 years are presented on Figures 18, 19 and 20. For each
condition, three curves are represented by core material
(core materials C1, C2 and C3). The continuous curves
correspond to panels always with the sorption isotherm
of new silica (results always presented in paragraph 4).
The dashed curves correspond to panels with the sorption
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Figure 18: Thermal conductivities evolution of VIPs aged over 50
years at 20 °C for 40, 70 and 90 % RH, with core materials C1, C2
and C3 always new (continuous curves), ageing over the time (dashed
curves) and always aged (dotted curves)

isotherm of silica which are ageing over the time. The dot-
ted curves correspond to panels always with the sorption
isotherm of fully aged silica.

In rather dry conditions (at 20 °C and whatever the rel-
ative humidity), it can be observed that panels with core
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Figure 19: Thermal conductivities evolution of VIPs aged over 50
years at 40 °C for 40, 70 and 90 % RH, with core materials C1, C2
and C3 always new (continuous curves), ageing over the time (dashed
curves) and always aged (dotted curves)

material C3 have the same thermal behaviour, whatever
or not the silica ageing is taken into account. core ma-
terial C3 is very hydrophilic but becomes more and more
hydrophobic during the ageing process. When silica is age-
ing, an amount of adsorbed water becomes into the gaseous
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Figure 20: Thermal conductivities evolution of VIPs aged over 50
years at 70 °C for 40, 70 and 90 % RH, with core materials C1, C2
and C3 always new (continuous curves), ageing over the time (dashed
curves) and always aged (dotted curves)

phase. Water in gaseous phase creates a lower thermal con-
ductivity increase than when it is in adsorbed phase. The
decrease of the thermal conductivity due to the adsorbed
water balances with the increase of the gaseous thermal
conductivity. In addition, the increase of water vapour
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partial pressure into the panel is significant compared to
the external water vapour partial pressure. The water
vapour partial pressure difference decreases and tends to
diminish the water vapour flow which enter into the panel.
For panels with core material C2 and C1, the thermal con-
ductivity difference is very low whatever or not the silica
ageing is taken into account. The models taking into ac-
count the silica ageing over the time are very similar to
the models always with fully aged silica.

In rather wet conditions (at 40 °C or 70 °C and what-
ever the relative humidity), it can be observed that the
higher the external water vapour partial pressure is, the
higher the difference is. The thermal conductivity dif-
ference is not significant for panels with core material
C1. This was expected because core material C1 sorp-
tion isotherm doesn’t changes very much when it is aged.
For panels with core material C2 and C3, the difference is
much more significant. When the silica ageing is taken into
account, panel with core material C3 becomes favourable
and panel with core material C2 becomes unfavourable.
Again, models taking into account the silica ageing over
the time are very similar to the models always with fully
aged silica. In addition, it can be observed that when
silica ageing is not taken into account the thermal conduc-
tivity difference between panels with core material C2 and
C3 increases. In contrast, the difference decreases when
the silica ageing is taken into account. In all cases, pan-
els with core material C1 become more favourable in long
term because core material C1 is the more hydrophobic
one. Consequently, the water vapour partial pressure is
rapidly in balance with the external one and only allows
dry air to pass through the envelope which has the lower
dry air permeance than water vapour.

7. Model validation and discussion about tradi-
tional ageing prediction

7.1. Case study presentation

The results presented in this part are based on a very
helpful case study managed by EMPA in Switzerland. For
VIPs evaluation, tests are generally carried out during
short term period (some weeks, or some months) in very
severe conditions for accelerating the ageing phenomena.
The case study of EMPA in very different as the tests have
been carried out over 10 years in relatively mild conditions.

N° [Size (cm3)| Conditions Start End

12 23°C

13 50x50x2 33 % RH 19/05/2003 | 31/03/2014
6 23°C

- 50x50x2 80 % RH 25/07/2003 | 31/03/2014

Table 6: Characteristics of VIPs stored at EMPA and solicitations



Four panels had been tested in two different conditions:
a fixed temperature of 23 °C and two relative humidities:
33 % and 80 %. These tests are summarized in Table 6.

Panels have been manufactured by va-Q-tec®. The
barrier complex is a three-metallized film from Hanita®
and core material is made with fumed silica S2. The silica
density is 195 kg.m ™3, its porosity is fixed at 93.5 % and
the mean pore size is around 260 nm. The determination of
some panels characteristics at initial conditions and after
ageing (thermal conductivity, internal total pressure and
water content) have been carried out at EMPA [8, 33].
The results are presented in Table 7.

EMPA 23°C33%RH |23°C80%RH
Avip, init (MW.m2.K?) 3.9 3.9
Avip, after 10y (mW.m'l.K'l) 4.5 6.1
P, init (Mmbar) 1 1
P, after 10y (Mbar) 6 18.5
Ty, init (%) 0.1 0.1
Ty, after 10y (%) 0.6 3.1

Table 7: Thermal conductivity, internal total pressure and water
content measurements realised by EMPA on VIPs stored at EMPA
at 23 °C / 33 % RH and 23 °C / 80 % RH

After ageing, the panels have been analysed by EDF’s
laboratories [34]. Water vapour sorption isotherms have
been measured on core materials and apparent permeances
have been calculated from pressure increases.

EDF
My (kg.m2.s2.Pa?)
, (kg.m2.s*.Pa?)

23°C33 % RH
3.2x10%
1.5x1018

23°C80 % RH
7.4x101
5.2x10?8

Table 8: Apparent permeances measurements realised by EDF after
10 years of storage at EMPA at 23 °C / 33 % RH and 23 °C /
80 % RH
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Figure 21: Water vapour sorption isotherms at 25 °C of new silica
S2, aged silica S2 and silica S2 after 10 years of storage at EMPA at
23°C /33 % RH and 23 °C / 80 % RH
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Figure 21 shows water vapour sorption isotherms for
new silica S2 (blue curve), fully aged silica S2 (green
curve), and silica S2 after 10 years of storage at EMPA
at 23 °C / 33 % RH and 23 °C / 80 % RH (black curves).
It has been concluded that the core materials were not
fully aged after 10 years of ageing.

7.2. Model validation

The measurements made it possible to configure the
numerical model and make simulations of panels over 25
years in actual testing conditions. Two hypothesis have
been adopted: permeances values are those calculated at
the end of tests, and silica are considered as fully aged at
25 years.

For both experimental conditions, three sets of simu-
lations have been carried out with three hypothesis con-
cerning the core material ageing. These hypothesis are the
same than those used in the previous paragraph: one panel
has always a new silica (blue curves), one panel has a silica
which is ageing over the time (red curves) and one panel
has always a fully aged silica (green curves). So, all sim-
ulated panels are the same but only differ in the adopted
hypothesis concerning the sorption isotherm of their core
material.

For panel with sorption isotherm which change over the
time, the parameter o which represents the rate of ageing
is calculated such that the calculated sorption isotherm
after 10 years of ageing corresponds to the experimental
one. « is estimated at 0.10 and 0.07 for panels stored at 33
and 80 % RH respectively. These values are lower than 0.5
and mean that silica sorption isotherm changes mostly at
the beginning than at the end of the ageing process. The
parameter « for panels stored at 80 % RH is lower than
for panels stored at 33 % RH. This means that the ageing
process is accelerated by humidity.

Simulation results are presented from Figures 22 to 24
for panels stored at 33 % RH, and from Figures 25 to 27
for panels stored at 80 % RH. Measurements realised at
EMPA are represented on graphs by a cross. In both con-
ditions, results show a good agreement between measured
characteristics (thermal conductivity, internal total pres-
sure and water mass content) at 10 years and the simu-
lated results when silica ageing process is considered (red
curves).

There is a very little difference between panels with
ageing silica (red curves) and with aged silica (green
curves), but the model taking into account the ageing pro-
cess is always closer to the model with fully aged silica
than the model with new silica.
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Figure 23: Total pressure evolution of VIPs stored at EMPA over 25

years at 23 °C and 33 % RH
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Figure 24: Water content evolution of VIPs stored at EMPA over 25

years at 23 °C and 33 % RH
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Figure 25: Thermal conductivity evolution of VIPs stored at EMPA
over 25 years at 23 °C and 80 % RH
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At 23 °C and 33 % RH (Figures 22, 23 and 24), after
10 years it can be observed that the thermal conductiv-
ities difference increases, but values stay very close after
25 years (Adyrp < 0.3 mW.m~ 1. K~1). The panels with
new and aged silica are in agreement with the measured
thermal conductivity, but not with the total pressure and
the water content measurements.

At 23 °C and 80 % RH (Figures 25, 26 and 27), pan-
els with new and aged silica can’t not represent the real
panels’ behaviour with regard to the thermal conductivity,
the total pressure and the mass content.

All results show that the dynamic model developed al-
low to fairly mimic the measurements despite the uncer-
tainty in some inputs parameters (permeances, porosity,
mean pore size, rate of ageing of silica, etc.) The silica age-
ing process is mandatory to correctly simulate the panel’s
behaviour.

7.8. Comparison with traditional ageing prediction
7.3.1. Linear model description

To predict the long term thermal behaviour of VIPs,
a linear model (eq. 45) is commonly used by many au-
thors [8,10,11,31,32]. Thermal conductivity is calculated
from the pressure and the water content increase which are
measured by short term testing. The influence of pressure
increase on the thermal conductivity is represented by the
experimental G parameter, and that of the water content
increase by the B parameter.

Adyrp = 3>\V(;;(pt)Apt n 3>\V5:(Tw)ATw (44)
t w
=G -Ap,+ B-Ary, (45)

It seems interesting to compare the dynamic model predic-
tion presented in this paper to the linear ageing prediction
method. The case study of the 10 years storage of VIPs
at EMPA previously presented is used.

Regarding the 10 years ageing tests carried out at
EMPA, the annual gas pressure and water content in-
creases can be evaluated for both testing conditions (cf. Ta-
ble 9).

Conditions 23°C/33%RH|23°C/80%RH
Ap: (mbar.y?) 0.56 1.8
Aty (%.y7Y) 0.05 0.3

Table 9: Pressure and water content yearly rates measured by EMPA
on VIPs stored over 10 years at 23 °C / 33 % RH and 23 °C / 80 % RH

Parameters G and B have been determined with short
term tests, and estimated as well [35, 36]:

G =0.04 mW.m . K~ "mbar™!
B=05mWm 'K 1.%!
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Linear model estimates the thermal conductivity increase
at 0.045 and 0.222 mW.m~'.K~! per year for panels
stored at 23 ‘C / 33 % RH and 23 °C / 80 % RH re-
spectively [34].

7.83.2. Comparison over 25 years

The linear approximation of the thermal conductivity
value can then be expanded over 25 years and compared
to our simulation results (cf. Figure 28 to 33). As shown
in paragraph 6.3, the panel’s behaviour can be correctly
simulated only with the model taking into account the
silica ageing. Only simulation results of this model are
represented on graphs.

At 23 °C and 33 % RH (cf. Figures 28, 29 and 30), dy-
namic model taking into account ageing of silica and linear
model are very close. We can see that linear model under-
estimate the pressure increase and overestimate the water
content increase. The two effects balance each other and
the predicted thermal conductivity can be correct (after
25 years, A\yrp ~ 0.2 mW.m~ LK 1).
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Figure 28: Thermal conductivity evolution of VIPs stored at EMPA
over 25 years at 23 °C and 33 % RH, comparison with linear ageing
prediction
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Figure 29: Total pressure evolution of VIPs stored at EMPA over 25
years at 23 °C and 33 % RH, comparison with linear ageing prediction
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Figure 30: Water content evolution of VIPs stored at EMPA over 25
years at 23 °C and 33 % RH, comparison with linear ageing prediction
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Figure 31: Thermal conductivity evolution of VIPs stored at EMPA
over 25 years at 23 °C and 80 % RH, comparison with linear ageing
prediction
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Figure 32: Total pressure evolution of VIPs stored at EMPA over 25
years at 23 °C and 80 % RH, comparison with linear ageing prediction
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Figure 33: Water content evolution of VIPs stored at EMPA over 25
years at 23 °C and 80 % RH, comparison with linear ageing prediction

At 23 °C and 80 % RH (cf. Figures 31, 32 and 33), linear
model tends to overestimate the pressure and the water
content increase. Linear model cannot predict correctly
the thermal conductivity evolution and predicts too high
values (after 25 years, Alyrp ~ 2 mW.m~L.K~1).

7.8.8. Comparison over 50 years

Same simulations are realised over 50 years in order to
compare the models in long term (cf. Figures 34 and 35).

Similar trend are observed over 50 years with more
pronounced differences. In dry conditions, linear model
always underestimates the thermal conductivity (after 50
years, A\yp ~ 0.4 mW.m_l.K_l). In wet conditions,
linear model underestimates the thermal conductivity in
short term, but much more overestimate it in long term
(after 50 years, A\yrp ~ 7 mW.m~— LK1,
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Figure 34: Thermal conductivity evolution of VIPs stored at EMPA
over 50 years at 23 °C and 33 % RH, comparison with linear ageing
prediction
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The mean thermal conductivity of panels are calculated
for each condition and at different times of ageing process:
0, 10, 20, 30, 40 and 50 years (cf. Figure 36). Linear model
and the dynamic model with the three hypothesis about
its core material ageing are represented.
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Figure 36: Mean thermal conductivity of VIPs stored at EMPA over
50 years, at 23 °C / 33 % RH and 23 °C / 80 % RH, calculated at 0,
10, 20, 30, 40 and 50 years, comparison with linear ageing prediction
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It can be observed that in dry conditions (at 23 °C and
33 % RH), linear model gives mean thermal conductivity
values close to those of dynamic model even if it cannot
predict the real panel behaviour. The difference between
all models is less than 0.3 mW.m~*.K ! and is not signif-
icant.

In wet conditions (at 23 °C and 80 % RH), linear model
gives mean thermal conductivities close to those of dy-
namic model only over the first 20 years. After 20 years,
linear model overestimated the mean thermal conductivity
and is unfavourable. The difference between models is not
negligible. Over 50 years, linear model predicts a mean
thermal conductivity at least 2 mW.m~*.K ! higher than
the most pessimistic dynamic model.

7.4. Comparison with linear model in very wet conditions

As shown in paragraph 4, the influence of the external
water vapour partial pressure on the long term thermal
conductivity evolution is very important. Simulations of
VIPs stored at EMPA are not exposed to very wet condi-
tions. Simulations over 50 years at 40 °C and 80 % RH
with the same panels have been carried out in wetter con-
ditions (p, = 5897 Pa).

From simulation results with the dynamic model taking
into account the silica ageing, pressure and water content
increases are calculated (after 10 years) and used as in-
puts for linear model. Mean thermal conductivities are
presented on Figure 37.
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Figure 37: Mean thermal conductivity of VIPs over 50 years, at 40 °C
/ 80 % RH, calculated at 0, 10, 20, 30, 40 and 50 years, comparison
with linear ageing prediction

It can be observed that the linear model underesti-
mates the mean thermal conductivity over the first 20
years, and overestimates it after 20 years. Differences be-
tween linear and dynamic models are higher than in previ-
ous conditions (after 50 years, Ay rp ~ 7mW.m~ 1. K~1).



8. Conclusions and outlook

The dynamic model presented in this paper gives sim-
ulation results which seem in accordance with experimen-
tal results and offers a good accuracy. Thanks to this
model, the panels dynamic behaviour and ageing can be
anticipated for various panels configurations and ageing
conditions. Simulations have shown that the silica age-
ing has a significant impact on the thermal conductivity
evolution. If silica is supposed to keep its initial charac-
teristics, simulation results are obviously very optimistic
regarding the long term conductivity. In contrast, consid-
ering a fully aged silica during all the ageing process gives
reasonably correct results. Results will be a slightly un-
favourable, but not very different from measured conduc-
tivities. The ageing mechanism is more complex than that
of condidered in this model. For the silica S2, its sorption
isotherm becomes more hydophobic at the end of its age-
ing. More research work is required to better understand
and take into account this mechanism. In rather dry con-
ditions, the linear model can be a reasonable estimation
of the mean thermal conductivity. But the pressure and
water content evolutions are significantly far from their
measured values. In wetter conditions, the linear model
underestimates the short term mean thermal conductivity
and overestimates the long term one. Consequently, short
term measurements don’t allow to predict and understand
the long term behaviour with the linear model, but they
allow to check dynamic models.

All results show that the crucial factor is water vapour
partial pressure and not relative humidity. Low temper-
ature and wet conditions are less unfavourable than high
temperature and dry conditions. The silica ageing being
faster for panels in wet conditions than those in dry con-
ditions, this is in accordance with the hypothesis that the
silica ageing is driven by the water vapour which enters
into the VIP. The silica ageing mechanisms could be di-
rectly related to the water mass inside the panel.

Thanks to the dynamic model, the most crucial VIPs’
characteristics for the long term thermal conductivity have
been determined regarding the solicitations. With a view
to a normalisation for building insulation applications, it
would be much more judicious to set performance levels
on these characteristics regarding the applications, rather
than setting performance levels on initial or mean thermal
conductivities. Indeed these thermal conductivities values
are always measured in short term and are not represen-
tative of the long term behaviour.

Simulations carried out in constant conditions show the
importance of external temperature and humidity condi-
tions. That is why it is necessary to study the VIPs be-
haviour with real solicitations in service life. This is the
aim of another paper which proposes a new method in or-
der to determine temperatures and humidities at the pan-
els’ surface when they are installed in systems for various
building insulation applications.
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Nomenclature

— Greek letters

)\csO
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Initial solid thermal conductivity

Gaseous thermal conductivity at atmospheric pressure

Avip Global VIP’s thermal conductivity
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9
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Tw
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Mean thermal conductivity
Relative humidity
Mass flow of gas 4

Apparent permeance to the gas i

memb Linear thermal bridge coefficient

Density or mass concentration
Mass content of water

Porosity

— Other symbols

0

Pore mean size

— Physical constants

a

Stefan-Boltzmann’s constant

— Roman letters
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B
C
d

3
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Y43
DPov
Qu

ST

Panel’s area

Influence of water content increase on the thermal conductivity
Constant depending on gas for gaseous thermal conduction
Panel’s thickness

Refractive index

Panel’s perimeter

Internal total pressure

Partial pressure of water vapour

Activation energy of permeance

Ideal gas constant

Severity index

Temperature
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Abstract

Vacuum Insulation Panels (VIPs) are super-insulating products that can be used for different applications. When they
are used for building thermal insulation, they have to maintain a very high thermal performance in long-term. The initial
thermal conductivity of VIPs is around 4 mW.m~!'.K~!. This very low value will increase in time, depending on the
nanoporous property of the core material and on the barrier envelope efficiency which prevents the increase of moisture
and internal pressure. To estimate the long-term thermal performance of VIPs, modelling is required. Simulations
have shown the very great importance of the core material characteristics, and the external temperature and humidity
conditions. That is why it is necessary to study the VIPs behaviour with real solicitations in service life for each VIP
configuration. This paper proposes a methodology for determining the long-term thermal performance of VIPs when
they are installed in envelope components for various building thermal insulation applications. All the methodology
including the climate conditions, the building modelling and the insulation systems, is described. Severity criteria and
performance indicators are proposed in order to estimate the thermal efficiency of VIPs in various applications and
climates.

Keywords: Vacuum insulation panels, core material behaviour, building insulation, modelling, real solicitations
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for the determination of temperatures and humidities at
the panels’ surface when they are installed in systems for
various building thermal insulation applications. From dif-
ferent climate conditions and a typical individual house
configuration, simulations have been carried out to cal-
culate the solicitations at the walls’ surface and then at
the panels’ surface. The studied dynamic model of VIP
is presented. The model has to take into account the
hygro-thermal behaviour of the panel and the ageing pro-
cess over 50 years depending on the external solicitations.
In a second part, the climate conditions, building, applica-
tions and insulation systems that have been chosen for the
evaluations presented in this paper, are described. The
third part is devoted to the presentation of some simula-
tion results. From these results, an evaluation process of
the VIPs performance is proposed in the fourth part, de-
pending on a severity criterion and adapted performance
indicators.

1. Methodology and modelling tools

1.1. Methodology description

The final purpose is to simulate VIPs taking into ac-
count their real solicitations for different insulation appli-
cations and different climates, in order to predict their
thermal performance over 50 years. This needs the deter-
mining of the real solicitations at the panels’ surfaces. Ex-
ternal conditions in many climates are well known. Tem-
perature sun radiation, sky temperature, wind speed and
humidities are measured each hour over the entire year,
and aggregated data for specific design purposes are com-
monly available. Ambient temperatures and humidities
inside buildings are generally less well known but can be
calculated with more or less detailed with hygro-thermal
software. These models generally take into account the
external climate, the building characteristics, the walls’
materials, the occupancy scenario, the air ventilation, etc.
For determining temperatures and humidities at the pan-
els’ surface, a three steps methodology is proposed. In
a first step, the hygro-thermal solicitations at the walls’
surface are determined over 1 year. The temperatures are
calculated from simulations of buildings with a classical
thermal software [2, 3]. The simulated building has sev-
eral walls integrating VIPs in different insulation applica-
tions. Each application can integrate VIPs with different
systems. A system is composed of several material lay-
ers all considered as homogeneous. Thermal conductivity
variations of VIPs are neglected. VIP is modelled as an
equivalent homogeneous material with an equivalent ther-
mal conductivity of 6 mW.m 1. K~!. Simulation results
give the temperature evolutions at the surfaces of each
walls. The surface humidities are calculated from the ex-
ternal humidity to which is added the interior production
(eq. 1) as preconized by CSTB [4, 5].

pvﬂnt(/rint) = Pv,ext (Tezxzt) + Ap'u,int (Tznt) (1)
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In a second step, each insulation system, associated to
its local temperature and humidity solicitations, is simu-
lated with a detailed heat and mass transfer software. The
coupling heat and mass transfers is taken into account.
All material layers are still considered as homogeneous.
Thermal, water vapour and dry air diffusion properties
are set at constant values for each material. Very low wa-
ter vapour and dry air diffusion coefficients are imposed
for VIP. Previously calculated temperatures and humidi-
ties are imposed at the systems’ surfaces. Simulation re-
sults give to the temperatures and humidities at the VIP’s
surface over 1 year. In the last step, these solicitations
are imposed at the surfaces of the dynamic model of VIP.
These solicitations are looped fifty times in order to make
50 years simulations.

1.2. Modelling tools

The first step has been realised thanks to the Dymola®
platform. This software has been developed to simulate
the dynamic behaviour of systems in various engineer-
ing fields, including thermal and hygro-thermal domains.
BuildSysPro, which is the EDF’s Modelica library for
buildings, has been used. The wall models are developed
in 1D with the Modelica modelling language. They often
consist in an assembly of several sub-components. All com-
ponents are connected between them by ports and relied to
external conditions. For the first step, heat ports are used
and carries one potential variable: the temperature; and
one flux associated: the heat flow. For the second step,
SYRTHES® [6] software has been used. This is an open-
source finite element software developed by EDF R&D
which can solve coupled heat and mass transfers’ problems
in porous media. For the third step, Dymola® platform
has been used again, but with hygro-thermal ports. A
dynamic model developed by EDF has been used. It is
thoroughly described by its authors [2]. These ports are
similar to heat ports, but they have two additional po-
tential variables: water vapour partial pressure and total
gas pressure; and two additional flux associated: water
vapour mass flow and total mass flow. The envelope age-
ing process isn’t considered, but the permeances thermo-
activation is. The model takes into account the panel dy-
namic behaviour and the silica ageing process by moving
its water vapour sorption isotherm. The panel thermal
conductivity can be split into several contributions: ra-
diation, solid and gaseous conductions, and the thermal
bridge of the envelope, as mentioned in equation 2.

16 on2T3

)‘PIV(T7 ¢7pt) = gm + AcsO(T) + BTw(¢)

XAT)  Pd

+ E———>o1 + I\Pmemb (2)

Simulations have been carried out with typical VIPs panel
of 0.5 x 0.5 x 0.02 m3. The VIP’s barrier complex is typ-
ically a tri-metallize V08621B film from Hanita®. Water



vapour and dry air permeances are fixed to constant values
measured at 23 °C, on aged panels stored during 10 years at
23 °C and 80 % RH at EMPA [7]. The global permeances
including surface term (gas flow through the current por-
tion of the barrier) and a linear term (gas flow through the
perimetric welding of the barrier) are equal to 7.5 x 10718
and 5.2 x 1078 kg.m=2.s71.Pa~! for water vapour and
dry air respectively. Their activation energies are fixed to
26 kJ.mol~! for water vapour [8], and 30 kJ.mol~! for dry
air [9-11]. Three core materials have been studied: C1, C2
and C3. They are respectively maded with silica S1, S2
and S3. Their characteristics and implementation in the
numerical model are described by Batard et al. [2].

2. Description of cases study

2.1. Climate conditions

It has been chosen to study only French climates.
France is decomposed into three main climatic zones: H1,
H2 and H3, themselves split into several zones (cf. Fig-
ure 1).

Figure 1: Climatic zones in France

The coldest zone is H1 and lies in the North East. Zone
H2 is located in the West part of the France where rather
moderated winter temperatures are met thanks to the At-
lantic Ocean influence. The hottest zone is H3 and enjoys
a Mediterranean climate. In this paper, these three zones
has been studied. The corresponding cities are Nancy,
Rennes and Nice respectively. For each city, air temper-
ature, sky temperature, relative humidity, total pressure,
sun radiation, wind speed and direction are known for each
hour over the entire year.
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2.2. Building

A one storey standard individual house has been cho-
sen for this study. It is briefly presented on Figure 2.
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Figure 2: Standard individual house plan (in m)

It has three external walls and one wall with a side facing
an unheated garage. The house is covered with a flat roof.
For each climate condition, the building can be oriented
in order to make its main fagade facing the four cardinal
directions: North, West, South and East. The solar ab-
sorption coefficient of exterior walls has to be taken into ac-
count. The Th-BCE 2012 method developed by CSTB [4]
is used to simulate the building. The occupancy scenario,
the setpoint temperatures for summer and winter, the in-
ternal heat gains depending on the occupancy and equip-
ment have been defined according to the Th-BCE 2012
method.

2.8. Insulation applications and systems

Three relevant insulation applications have been stud-
ied: wall insulation, floor insulation and flat roof insula-
tion. For each application only one system has been ap-
plied, except for wall insulation where Internal Wall Insu-
lation (IWI) and External Wall Insulation (EWT) solutions
have been studied. Flat roof is externally insulated and
should lead to more severe hygro-thermal solicitations of
VIP [12-14]. The sectional drawings of all studied systems
are represented on Figure 3.

2.4. Simulated cases

Thermal simulations have been carried out for the 3
climates conditions with two different Mozart houses: one
with IWI and the other with EWI. All the cases are sum-
marized in Table 1. The results presented in this part are
focused on two cases: IWI for the main fagade oriented
facing the North in Nancy, and flat roof in Nice.
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Figure 3: Sectional drawings of the four studied insulation systems
(in mm)
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Cases North East | South | West
W) Wl | Iwl | I
EWI EWI EWI EWI
Nancy
Flat roof
Floor
IWI IWI IWI IWI
EWI EWI EWI EWI
Rennes
Flat roof
Floor
IWI IWI 1WI IWI
. EWI EWI EWI EWI
Nice
Flat roof
Floor

Table 1: Simulations of the 4 insulation systems in each climate
condition to calculated the solicitations at the walls’ surface

3. Simulations results

3.1. Temperature and humidity conditions at the walls’

surfaces

The Figure 4 shows the internal and external air tem-
peratures evolution, and the temperatures evolution at the

walls’ internal and external surface, for the North-oriented
IWI in Nancy.
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Figure 4: Recording of the temperature changes over 1 year for air
(inside and outside) and wall surface (inside and outside), case of a
North-oriented IWI in Nancy

The Figure 5 shows the same temperature evolutions
but for the flat roof in Nice.
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Figure 5: Recording of the temperature changes over 1 year for air
(inside and outside) and wall surface (inside and outside), case of a
flat roof in Nice



It can be observed that the temperature at the inter-
nal walls’ surface (orange) is very similar to the internal
air temperature (black). In contrast, the temperature at
the walls’ external surface (light blue) strongly differs to
the external air temperature (green). For North-oriented
IWI, this difference is significant only in spring and sum-
mer while it is very significant for all the year for the flat
roof in Nice. For this configuration, the temperature at
the walls’ external surface exceeds 60 °C during spring
and summer days. The temperature peaks can reach very
high values up to 80 °C in summer whereas the external air
temperature doesn’t exceed 35 “C. The impact of radiation
exchanges strongly depends on the absorption coefficients,
on the climate, on the orientation, on the insulation appli-
cation and on the systems. In contrast, the temperatures
at the internal walls’ surface can be reasonably approxi-
mated by the internal air temperature.

2

3.2. Temperature and humidity conditions at the VIPs
surfaces

Figures 6 and 7 show the temperature evolutions at
the wall’s and the VIPs’ surfaces. It can be observed that
the temperatures at the internal walls’ surface (orange)
are close to the temperatures at the internal VIPs’ sur-
face (red). For IWI, the values can even be considered as
equal. For flat roof, in summer and the temperature at the
internal VIPs’ surface is about 5 °C higher than the tem-
perature at the internal walls’ surface. The temperature
at the VIPs’ external surface (blue) can be rather high,
but is always smaller than the temperature at the walls’
external surface (light blue).
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Figure 6: Temperatures evolution over 1 year, at the walls’ internal
and external surfaces and at the VIPs’ internal and external surfaces,
for IWI in the North in Nancy
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Figure 7: Temperatures evolution over 1 year, at the walls’ internal
and external surfaces and at the VIPs’ internal and external surfaces,
for flat roof in Nice

Figures 8 and 9 show the relative humidity at the
panel’s surfaces. The variations of relative humidity at
the VIPs’ external surface are always higher than those
at the VIPs’ internal surface. Relative humidity isn’t the
most pertinent variable to be studied because it depends
on the temperature.
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Figure 8: Relative humidities evolution over 1 year, at the VIPs’
internal and external surfaces, for IWI in the North in Nancy
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Figure 9: Relative humidities evolution over 1 year, at the VIPs’
internal and external surfaces, for flat roof in Nice

Figures 10 and 11 show the water vapour partial pres-
sure at the VIPs’ surfaces. Water vapour partial pressures
at the VIPs’ internal surface are always higher than those
at the VIPs’ external surface. Pressures fluctuate between
500 Pa and 3500 Pa and are always higher in summer
than in winter.
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Figure 10: Water vapour partial pressure evolution over 1 year, at
the VIPs’ internal and external surfaces, for IWI in the North in
Nancy
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Figure 11: Water vapour partial pressure evolution over 1 year, at
the VIPs’ internal and external surfaces, for flat roof in Nice
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3.83. Thermal conductivity evolution of VIPs with real so-
licitations in service life

Then, solicitations calculated at the VIPs’ surface have
been imposed to the dynamic VIP model for all VIP config-
urations described in paragraph 1.2. The simulations can
estimate the thermal conductivity evolution of VIPs for
each system, climate condition and orientation. The sim-
ulation results are presented on Figures 12, 13, 14 and 15
for VIPs with core material C2 installed in North-oriented
IWT and flat roof, in Nancy and Nice.
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Figure 12: Thermal conductivity evolution over 50 years of VIPs in-

stalled in North-oriented IWI in Nancy and Nice, with core material
C2

'T; 12 [ T T T T l T T T T ! T T T T ' T T T T T T T T ]
TE' I=— ), - Nancy - Flat roof ~ ]
= 10 —— A - Nice - Flat roof

g o9 i Ry
z“ 8 __ kb ‘I

Zr

g 7F

=] - i
2 of -

g C i
° 5

= 2
o )
‘Q 3 1 1 1 L 1 1 1 1 L 1 1 1 1 L 1 1 1 1 1 L
= 7o 10 20 30 40 50

Time (years)

Figure 13: Thermal conductivity evolution over 50 years of VIPs
installed in flat roof in Nancy and Nice, with core material C2

The thermal conductivity evolutions for the VIPs in-
stalled in IWT and those installed in flat roof are not so dif-
ferent. The average thermal conductivity increases rapidly
during the first years. Then, the increase seems to become
linear in time and slower than during the beginning of the
process.



In all cases, annual variations of the thermal conductiv-
ity can be observed. These variations are more important
for flat roof than for IWI, and more important at the end
of the process than at the beginning. The variations ini-
tially range from 0.3 to 0.5 mW.m~1.K~!. But after 50
years, the seasonal variation of the thermal conductivity
reaches 2 mW.m~1.K~!. In order to evaluate the ther-
mal performance of VIPs, it seems to be more judicious
to study only the values in autumn and winter. Indeed,
it is during these two seasons that building needs to be
insulated against the heat losses. For the same insulation
application (cf. Figures 14 and 15), the VIPs installed in
Nice always have higher thermal conductivities.
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Figure 14: Thermal conductivity evolution over 50 years of VIPs in-
stalled in North-oriented IWI and flat roof in Nice, with core material
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Figure 15: Thermal conductivity evolution over 50 years of VIPs
installed in North-oriented IWI and flat roof in Nancy, with core
material C2

In Nice (cf. Figure 14), it can be observed the ther-
mal conductivity of VIP installed in the flat roof is higher
than the thermal conductivity of VIP installed in IWI. The
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larger difference can be seen in summer. In Nancy (cf.
Figure 15), summer conductivities for both applications
tend to similar values, but in winter conductivity for the
flat roof application becomes more and more significantly
lower than the winter conductivity for IWI. This can be
explained by the Rosseland’s effect which induces an in-
crease or a decrease of the radiative contribution. Indeed,
temperature in summer at the external surface of VIPs
installed in IWI in Nice are strongly lower than those of
VIPs installed in flat roof in Nice (cf. Figure 16). Simi-
larly, the temperature in winter at the external surface of
VIPs installed in flat roof in Nancy are lower than those
of VIPs installed in IWT in Nancy (cf. Figure 17).
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Figure 16: Temperatures evolution over 1 year, at the VIPs’ external

surface, for North-oriented IWI and flat roof in Nice
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Figure 17: Temperatures evolution over 1 year, at the VIPs’ external
surface, for North-oriented IWI and flat roof in Nancy



Other simulations have been carried out with the same
VIP model and the same configurations, but with different
core materials. Two other silica are evaluated: silica S1
and S3. Silica S1 is a hydrophobic fumed silica obtained
from the treatment of the hydrophilic fumed silica S2. Sil-
ica S3 is a precipitated silica and is much more hydrophilic.
The simulation results are presented on Figures 18 and 19
only for VIPs installed in North-oriented IWI in Nancy
and in flat roof in Nice.
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Figure 18: Thermal conductivity evolution over 50 years of VIPs
installed in North-oriented IWI in Nancy
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Figure 19: Thermal conductivity evolution over 50 years of VIPs
installed in flat roof in Nice

The thermal conductivity evolutions are different com-
pared to those calculated for VIPs with core material C2.
For panels with core material C1, the mean thermal con-
ductivity increases very rapidly only during the first two
years, then it increases slowly. For panels with core ma-
terial C3, the mean thermal conductivity increases slowly
but during the first 10 or 20 years depending on the ap-
plication, and becomes higher than for the other silica.
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After 50 years, thermal conductivities are between 5.5 and
8.2 mW.m ™. K~ for VIPs with core material C1, between
7.2 and 9.5 mW.m~ 1. K~ for VIPs with core material C2,
and between 7.8 and 10 mK.m~'.K~! for VIPs with core
material C3. These increases estimated for realistic solici-
tations are much lower than those estimated for long-term
ageing tests with constant and rather severe conditions [2].

Globally, thermal conductivity increase are relatively
moderate whatever the applications, the climate and the
core materials. The variation of the thermal conductivity
depends on the application, but depends much more on the
climate. Overall, thermal conductivity evolution strongly
depends on the core material. But, when one configuration
of VIP is chosen, the only factor influencing the VIP be-
haviour is the severity of the climatic solicitations applied
to the VIP surfaces.

4. Severity index and performance indicators

All the solicitations of the VIPs surfaces over 1 year
can be represented on a diagram “temperature / vapour
pressure” (cf. Figure 20). Each point corresponds to one
hour where the VIPs surfaces are submitted to the “tem-
perature / vapour pressure” couple.
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Figure 20: Diagram “temperature / water vapour partial pressure”

of all solicitations submitted to VIPs over 1 year, for IWI in the
North in Nancy and for flat roof in Nice



It can be observed from the obtained clouds of points
that globally when temperature is high, the vapour pres-
sure is high. The highest vapour pressures are obtained at
the VIPs’ internal surface. For flat roof in Nice, very high
temperatures are observed but they don’t correspond to
extreme humidities. All vapour pressures are lower than
3500 Pa. This is much less than the vapour pressures
that are commonly used for short-term accelerated tests.
The diagram “temperature / vapour pressure” is interest-
ing because it take into account the coupling effect of the
temperature and the humidity, but it doesn’t allow to eas-
ily quantify the solicitations.

Figures 21 and 22 show the cumulative percentage of
hours over 1 year, where VIPs are submitted to temper-
atures and vapour pressure below a certain value. This
representation can be useful to determine the number of
hours when VIPs are submitted to high temperatures or
humidities, but doesn’t take into account the coupling ef-
fect of the two solicitations. The continuous curves corre-
spond to the flat roof in Nice and the dotted curves to the
IWI in Nancy. The red curves represent the solicitations
at the VIPs’ internal surface, and the blue curves at the
VIPs’ external surface.
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Figure 21: Cumulative percentage of hours where VIPs are submitted
to temperatures below a certain value

For flat roof in Nice, VIPs are submitted to tempera-
tures higher than 30 °C and to vapour pressure higher than
1800 Pa during about 40 % of percent of the year. For IWI
in Nancy, VIPs are submitted to temperatures higher than
30 °C during less than 10 % of percent of the year, and to
water vapour partial pressure higher than 1800 Pa during
less than 20 % of percent of the year.
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As shown in literature [15-18], the ageing process
mostly depends on the water vapour flow which enter into
the panel than the dry air flow. High temperatures and ex-
ternal vapour pressures would induce higher water vapour
permeances. In addition, Rosseland’s effect tends to in-
creases the radiative conductivity. It is needed to have an
approach which takes into account the temperature which
influences the barrier permeance and at the same time the
external vapour pressure. That is why we try to define
in the next part of this paper a global methodology for
estimating the severity of a given panel configuration.

4.1. Severity index

The aim of the severity index is to determine the sever-
ity of solicitations applied to one panel. This index doesn’t
take into account the impact of the panel constitution. It
has been seen in the previous part, that a same climatic
solicitation does not involve the same thermal conductiv-
ity evolution for various VIP configurations. Especially,
the nature of the core material is a major factor to be
considered. In this part, we just attempt to define a sever-
ity index which would only be dependent on the hygro-
thermal solicitation of the VIPs as it has been done by
Yrieix and al. [14]. First, a reference solicitation set at
23 °C / 50 % RH (py,0 = 1404 Pa) is defined (eq. 3).

(3)

The calculated index takes into account the temperature
which influences the barrier permeance and at the same

(bwv,O = va,app,OApv,O



time the external vapour pressure. The actual vapour flow
entering into the panel can be estimated by the equation 4.

(4)

Thermo-activation of the permeance can be represented
by the Arrhenius’s law and calculated as a function of the
reference permeance at 23 °C (eq. 5).

Dy (Ta pv) = va,app (T) Apv

The activation energy of water vapour apparent perme-
ance is around 50.5 kJ [8]. The severity index is then
calculated as proposed below by the comparison of the
actual vapour flow with the flow appearing in reference
conditions (eq. 8).

1 tb ¢’Ll)’L) a T? v
ST — / app(T, P )dt (6)
ty —ta Jy, Pwv,app,0
1 % Mye.app (T) Apy
— / 5 pp( ) D dt (7)
tb - ta ta va,app,OApv,O

— R (r o) Pueat T Puiint gy gy
DPv,0 — Pv,int,0

1 t
ty — ta /ta

Then all internal vapour pressures are neglected all over
the process (Pu,int = Pv,int,0 = 0).

1 t
tb - ta /ta

When the SI is less than 1, the solicitations are considered
as moderated and less severe than standard conditions.
Higher SI values indicate more severe solicitations. The
severity index values for the floor, IWI and flat roof appli-
cations in Nancy and Nice are presented in Table 2.

SI

Dv,0

. Application | . VIPs' VIPs' >

Climate Orientation internal | external | mean
surface | surface | value

Flat roof 1.56 !E
Nice IWI North 1.85 1.00 1.43
Floor 1.28 1.02 1.15
Flat roof 1.29 0.81 1.05
Nancy IWI North 1.12 0.85
Floor 0.77 0.68

Table 2: Severity index values for the floor, IWI and flat roof appli-
cations in Nancy and Nice

For all applications, except for the flat roof in Nice, the
severity index is higher at the internal surface than at the
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external one. This can be explained by the combination of
two effects. First, vapour pressure is higher at the internal
surface than at the external one (cf. paragraph 3.2). Sec-
ond, the thermo-activation of the permeance has a lower
impact on the flow than the increase of vapour pressure.

In the same climate, the floor insulation is the applica-
tion which shows the lowest severity indices. In opposite,
the flat roof shows the highest indices. For IWI, these in-
dices vary depending on the wall orientation. They are
not presented in this paper, but the index for the North-
oriented IWI is lower than the index for the East-oriented
IWI, which is lower than the index for the South-oriented
IWI, which is lower than the index for West-oriented TWT.
It can be noted that the flat roof application in Nancy is
less severe than the floor or the IWI applications in Nice.

4.2. Performance indicators

In order to evaluate the thermal performance of VIPs,
it is necessary to determine indicators with which we can
compare different VIPs installed in different applications
and climates. Two types of performance indicators are
proposed. The first one is the mean thermal conductivity
for different periods of time: 10, 20, 30, 40 and 50 years
(Table 3). The second type of indicators is the same than
the previous one, but calculated only during the heating
period which here is supposed to correspond to the autumn
and winter seasons (Table 4).

Figure 23 shows the relation between the severity in-
dices and the mean thermal conductivity over 50 years.
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Figure 23: Relation between the severity indices and the mean ther-
mal conductivity over 50 years of VIPs with core material C1, C2
and C3, installed in floor, IWI in North and flat roof applications,
in Nancy and Nice

It can be observed that the mean thermal conductivity
X over 50 years doesn’t depend that much on the appli-
cations, but depends more on the climate and even more
on the silica. From an application to another, average



e | St [ [ 3 7] [ e [ 5 5 7 7 7
Flat roof |5.20|6.05|6.50 | 6.87 Flat roof |[5.10(5.89|6.31 | 6.66
N?Se IWI North [4.80|5.74 | 6.32 [ 6.73 N(T:e IWI North [4.74 | 5.63 | 6.18 | 6.57
Floor 479 5.73|6.32 | 6.75 Floor 4.74  5.63|6.19 | 6.60

Flat roof 5.28 | 5.82 | 6.20 | 6.52 Flat roof 5.18 | 5.69 | 6.05 | 6.35

N;::cy IWI North 5.04 | 5.64 | 6.10 | 6.47 Na(|:n3cy IWI North 498|5.55|5.98 | 6.34

Floor 494 |5.51|5.96|6.33 Floor 4.87|5.43|5.86| 6.21

Flat roof |5.13|5.52|5.89(6.24 | 6.58 Flat roof [4.92|5.29|5.66 | 6.00  6.34

Nﬁr::!e IWI North [5.11|5.59|5.97 | 6.30 | 6.60 N(Efe IWI North |4.95|5.41|5.77 | 6.09 | 6.39

Floor 5.10|5.59|5.98|6.32 | 6.63 Floor 495/542|580|6.13 | 6.43

Flat roof |4.80|5.20|5.52 |5.81|6.07 Flat roof [4.64|5.02|5.34|5.61|5.87

Nacnzcy IWI North | 4.76 | 5.26 | 5.65 | 5.97 | 6.25 NaC:C\/ IWI North |4.65 | 5.12|5.49 | 5.80 | 6.07

Floor 4.69 | 5.18 | 5.55|5.87 | 6.14 Floor 458 5.04|540|5.71|5.97

Flatroof |[4.73|4.88|5.08 |5.32|5.60 Flatroof [4.49 | 4.63|4.83|5.08|5.35

N?(::le IWI North | 4.75|4.87 | 5.01 |5.19 | 5.38 N(;:e IWINorth [4.53 | 4.64|4.79| 4.96 | 5.16

Floor 4,74 | 4.86 | 5.00 | 5.18 | 5.38 Floor 453 465|4.79|497|5.17

Flat roof 4.62 | 4.75|4.90 | 5.07 Flat roof 4.68  4.85

anlcv IWI North [4.59 | 4.69 | 4.80 | 4.92 | 5.06 N;::cy IWI North 472 4.86

Floor 4.63|4.74 | 4.85 | 4.98 Floor 4.66  4.79

Table 3: Performance indicators from the mean thermal conductivity
of VIPs calculated at different time: 10, 20, 30, 40 and 50 years

thermal conductivity can change by 0.4 mW.m 1. K~1 at
most; from a climate to another, by 0.7 mW.m 1. K1,
and from a silica to another, by 1.6 mW.m~'*.K~!. In
addition, severity index of 1.10 seems to be the threshold
beyond which the thermal performance is more degraded
for all silica. The mean thermal conductivities A calcu-
lated only over the heating period lead to the same con-
clusions. Their values are just a little bit lower (difference
lower than 0.3 mW.m~L.K~1).

Whatever the chosen performance indicator, VIPs with
core material C1 have the best long-term thermal perfor-
mance, and VIPs with core material C3 have the worst
one. Nevertheless, in short-term (during the first 10 years)
and for moderated solicitations, VIPs with core material
C3 have a slightly lower mean thermal conductivity. The
influence of the solicitations on the thermal conductivity
evolution is very dependent on the core material. Then the
severity index proposed in this paper can’t be used alone
to predict the long-term VIPs thermal performance.

5. Conclusion and outlooks

The methodology presented in this paper allows the
calculation of the long-term thermal performance of VIPs
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Table 4: Performance indicators from the mean thermal conductivity
of VIPs calculated only during the heating period, at different time:
10, 20, 30, 40 and 50 years

when they are installed in various insulation applications
and climates. The results have shown that temperatures
and humidities at the both (internal and external) VIPs’
surfaces can differ considerably according to applications
and climates. A severity index, which takes into account
both temperature and humidity conditions, has been pro-
posed. This index cannot be used alone to predict the
long-term thermal performance of VIPs, but can charac-
terize the actual severity of a given application.

Two types of performance indicators are proposed to
calculate the mean thermal performance of VIPs over dif-
ferent periods of time. The mean thermal conductivity
calculated only over the heating period is slightly lower
but not that different to the conductivity calculated over
the entire year. After all, the long-term performance
mainly depends on the VIP core material. VIPs with a
hydrophobic core material have a better long-term ther-
mal performance than those with hydrophilic core mate-
rial. The mean thermal conductivity over 50 years of VIPs
installed in building insulation applications is between 4.8
and 7.2 mW.m~ LK1,

Finally, the real solicitations at the VIPs’ surfaces are
rather moderated and less severe than the solicitations
commonly used during short-term accelerated ageing tests.



These solicitations lead to mean thermal conductivities
which depend on the VIPs configurations, climates and
insulation applications, and the worst values are around
7 mW.m~1.K~!. Today, this value is generally consid-
ered as the mean thermal conductivity whatever the VIPs,
whereas VIPs with hydrophobic silica have the best mean
thermal conductivities (between 5 and 5.6 mW.m~1.K~1).

All the results presented in this paper are based on a
dynamic VIP model which take into account the ageing
process of the core material, but not that of the envelope.
The permeances have been considered only dependent on
the temperature but they are not degraded. But as shown
by several authors [19], the envelope is ageing depend-
ing on the solicitations. In addition, actual hygro-thermal
software used to model walls generally don’t take into ac-
count the water vapour sorption isotherm variations, and
this tends to limit the vapour pressure variation. The mod-
elling tools could be modified in order to improve the re-
sults.
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Chapitre VI

CONCLUSION ET PERSPECTIVES

Les travaux engagés dans le cadre de ce doctorat avaient pour principal objectif d’améliorer notre
compréhension du comportement thermique & long terme des PIV dans l'optique de promouvoir leur
développement sur le marché de la super-isolation des batiments. Les principaux freins au développement
de cette technologie sont d’une part son cotit, et d’autre part, la méconnaissance de son vieillissement
lorsqu’elle est destinée & l’isolation des batiments. Les trois axes de recherches ont été menés afin de

répondre aux interrogations que soulevait la problématique du vieillissement des PIV.

VI.1 Meécanismes de diffusion & travers les complexes barriéres
des PIV

Tout d’abord, une étude a été réalisée sur les mécanismes de diffusion des gaz a travers les complexes
barriéres des PIV. En effet, I’entrée des gaz dans un PIV qui entraine une diminution de sa performance
thermique, est directement reliée & la performance barriére de son enveloppe. La modélisation détaillée
des complexes barriéres a permis d’identifier et de quantifier 'influence de la qualité de leur métallisation
sur leur perméance. Les modéles ont permis de valider certains résultats observés expérimentalement. Le
phénomeéne de diffusion de Knudsen & travers les défauts des couches de métallisation a été mis en évidence

grace aux modéles développés et a leur confrontation avec les mesures et observations expérimentales.

Cependant, la validation des modéles n’a pas pu étre faite car certains phénoménes physiques n’ont
pas encore été totalement identifiés pour pouvoir expliquer entiérement les mécanismes de diffusion.
Les modéles surestiment les valeurs de la perméance a la vapeur d’eau des films. Cependant, ils ont
contribué & la mise en évidence de plusieurs hypothéses qui pourraient bien expliquer ’écart constaté
entre les modéles et les mesures. Les deux pistes les plus probables seraient premiérement, I’existence d’un
meécanisme d’interaction physique entre les molécules de vapeur d’eau et la couche de dépot d’aluminium,
et deuxiémement, l’existence d’'un phénomeéne de couplage entre les perméances & la vapeur d’eau et &

Pair sec.

La surestimation systématique des perméances modélisées avec la physique classique des transferts,
montre qu’un phénomeéne nous échappe. L’interaction entre les molécules de vapeur d’eau et 'aluminium
au niveau des défauts de métallisation serait une piste intéressante qui n’a pas pu étre poussée plus en
avant dans le cadre de cette thése. La bibliographie suggére parfois I’hypothése d’une diffusion de la vapeur
d’eau & travers les joints de grains de la couche de métallisation. Nos simulations montrent clairement
que s’il y a diffusion entre les joints de grains, celle-ci ne peut se dérouler qu’en régime de Knudsen et
avec interaction avec I’aluminium. La aussi, une diffusion entre les joints de grains sans interaction avec

I’aluminium entrainerait des perméances qui sont voisines de celles des films non métallisés.
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La seconde piste, qui concerne le couplage entre les perméances a la vapeur d’eau et a ’air sec, repose
sur des mesures de perméances réalisées en mélange de gaz. Celles-ci ont montré que la perméance a la
vapeur d’eau diminuait lorsque la pression d’air sec augmentait, et réciproquement dans une moindre
mesure. Les mesures de perméances étant en général réalisées en gaz pur, cette pratique tendrait a
surestimer les valeurs des perméances mesurées pour les films supports de métallisation, et donc pour les

complexes barriéres.

Bien entendu, il est possible que ces deux effets se combinent. Il reste donc quelques mystéres au sujet
du comportement des films de polyméres métallisés. Ces sujets mériteraient d’étre examinés spécifique-
ment & ’avenir afin de mieux comprendre les relations complexes entre la micro-structure des films et

leurs perméances aux gaz.

VI.2 Comportement hygrothermique et vieillissement des PIV

Les travaux a I’échelle du panneau ont permis de modéliser le comportement thermique et hygrique &
long terme des PIV. Le comportement thermique est classiquement représenté par le modéle a flux paral-
léle qui représente chacune des contributions aux transferts de chaleur dans les PIV. Les caractéristiques
géométriques, physiques et chimiques des panneaux ont été prises en compte afin de représenter le plus

justement possible leurs propriétés.

Une étude de sensibilité du modéle a montré que dans des conditions modérées, la conductivité
thermique moyenne des PIV sur 50 ans est principalement déterminée par sa porosité et la perméance
a lair sec de son enveloppe. Dans des conditions plus chaudes et plus humides, celle-ci est davantage
déterminée par la taille des pores du matériau de coeur que par les caractéristiques d’adsorption de la

vapeur d’eau dans le matériau de coeur

Les simulations sur 50 ans en conditions constantes en température et humidité montrent que : pour des
conditions trés peu sévéres (20 °C et 40 % HR), la conductivité thermique évolue de 4 & 6 mW.m =t K~}
quel que soit le matériau de cceur du PIV; pour des conditions trés sévéres (70 °C et 90 % HR), la
conductivité thermique évolue de 4 & 18 mW.m L. K~! pour les PIV & matériau de coeur hydrophobe,
et de 4 & 34 mW.m~1.K~! pour les PIV & matériau de cceur trés hydrophile. Les résultats ont permis
d’identifier les avantages et inconvénients des différents types de matériau de coeur a base de silice. Les
silices les plus hydrophiles sont thermiquement plus favorables & trés court terme (maximum 10 & 20 ans
dans le cas de sollicitations faibles ou modérées), mais & long terme ce sont les silices les plus hydrophobes
qui deviennent les plus favorables quelles que soient les conditions de sollicitations. Plus les conditions
sont séveres, plus les silices hydrophobes deviennent favorables. L’analyse des différentes contributions
thermiques a permis de mieux quantifier la part de chacune d’entre elles. A I’état neuf, le mode de transfert
de chaleur par conduction solide représente environ 60 % du transfert total, tandis que les transferts par
rayonnement et le pont thermique de I'enveloppe représentent a part égal les 40 % restants. Au fil du
temps, la contribution gazeuse et celle due & ’adsorption de la vapeur d’eau par la silice augmentent pour
atteindre a elles deux, 40 % de la conductivité thermique totale (au bout de 50 ans, & 20 °C et 90 % HR).
La répartition de ces 40 % dans chacune des deux contributions dépend de I’hydrophilie de la silice.

Le modéle numérique de PIV a été développé dans 'optique de prendre en considération le vieillis-
sement du panneau dans son comportement thermique. Pour cela, la modification du matériau de coeur
au fil du temps a été prise en compte par le biais de I’évolution de son isotherme de sorption & la vapeur
d’eau. Les simulations montrent que les courbes d’évolution de la conductivité thermique des PIV avec
prise en compte du vieillissement de la silice, sont significativement différentes des courbes sans prise en
compte du vieillissement. Cependant s’il faut choisir, une silice complétement vieillie tout au long de la
durée de la simulation donne des résultats plus réalistes qu’une silice toujours considérée comme neuve.

L’une des principales améliorations possibles serait d’introduire le mécanisme d’évolution de la silice.
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Une autre amélioration du modéle serait de prendre également en compte le vieillissement de ’enveloppe.
Les perméances de celle-ci, en plus d’étre thermo-activées, semblent évoluer dans le temps en fonction
des sollicitations, mais le ou les mécanisme(s) permettant d’expliquer ce phénoméne reste(nt) encore &

déterminer.

La validation du modéle dynamique de PIV a été réalisée sur un cas de vieillissement de PIV stockés
pendant 10 ans dans des conditions modérées de sollicitations. Les valeurs de la conductivité thermique, de
la masse et de la pression totale internes des PIV données par le modéle prenant en compte le vieillissement

du matériau de coeur, se sont révélées trés proches des valeurs mesurées.

Une comparaison du modéle dynamique développé dans cette thése a été faite avec le modéle tra-
ditionnel linéaire, communément utilisé par de nombreux auteurs. Sur la base des simulations réalisées
sur 25 et 50 ans, on s’apercoit que les deux modéles donnent des résultats plus ou moins différents se-
lon les conditions de sollicitations. Dans des conditions plutét séches, les deux modéles montrent une
évolution relativement linéaire de la conductivité thermique. Cependant, le modéle dynamique est plus
juste lorsqu’on observe 1’évolution de la masse et de la pression totale interne. Le modéle linéaire sures-
time la pression totale interne et sous-estime la teneur en eau massique. Ces deux effets se compensent
et expliquent pourquoi le modéle linéaire donne tout de méme une estimation proche de la conducti-
vité thermique mesurée. Par contre, dans des conditions plutdt humides, alors que le modéle dynamique
montre un amortissement de 'augmentation de la conductivité thermique des PIV, le modéle linéaire la
surestime trés fortement. Une estimation de la performance thermique moyenne & long terme basée sur
le modéle linéaire, est donc défavorable au développement des PIV. Plus les sollicitations sont sévéres,
plus le modéle linéaire est pessimiste. Le modéle dynamique s’avére étre plus adapté pour obtenir des

prévisions plus précises et réalistes.

L’analyse des résultats obtenus grace au modéle dynamique permet d’entrevoir une nouvelle approche
concernant les critéres de normalisation des PIV. En effet, on peut constater qu'un critére basé seulement
sur une mesure de la conductivité thermique d’un PIV & I’état neuf, ne peut en aucun cas prédire son
évolution ni préjuger de sa performance moyenne & long terme. D’autant plus que des PIV ayant la
méme conductivité thermique initiale mais pas les mémes caractéristiques, peuvent évoluer de facons
trés différentes. Une vision plus orientée vers un ensemble de critéres, basés sur la caractérisation des
propriétés physiques des matériaux constituants les PIV (enveloppe et matériau de coeur), associée a la
modélisation tenant compte de l'usage réel des PIV dans le batiment et des sollicitations, serait plus

adaptée et pertinente dans le but d’assurer une performance moyenne minimale & long terme.

V1.3 Performance thermique moyenne a long terme des PIV

Les quelques mesures des sollicitations réalisées in situ sur des PIV installés dans différents chantiers,
montrent que les températures et humidités subies par les panneaux en ceuvre sont loin d’étre constantes
et different de celles utilisées lors des essais en conditions constantes. Une méthode a été proposée afin
de déterminer par la modélisation, la performance thermique moyenne a long terme des PIV, lorsqu’ils

sont soumis aux réelles conditions de sollicitation.

Des simulations ont été réalisées afin de calculer les sollicitations aux surfaces des parois isolées, puis
celles aux surfaces des PIV. 4 cas applications d’isolation dans le batiment (isolation d’un mur par I'inté-
rieur et par 'extérieur, isolation d’un plancher bas et isolation d’une toiture terrasse) et 3 climats francais
(zone climatique H1 & Nancy, H2 & Rennes et H3 & Nice) ont été étudiés. Les températures et humidités
calculées aux surfaces des PIV ont ensuite été imposées aux conditions limites du modéle dynamique
de PIV développé dans le cadre de cette thése. Le résultats de ces simulations ont permis d’obtenir
les courbes d’évolution de la conductivité thermique des PIV et ainsi de déterminer leur performance

moyenne sur 50 ans.
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Concernant les sollicitations calculées aux surfaces des PIV, on peut retenir qu’elles restent relative-
ment modérées. Les plages de températures varient selon les applications et les climats, mais se situent
toujours entre -5 "C et 60 "C. Les pressions partielles de vapeur d’eau se situent entre 500 Pa et 3500 Pa
et les valeurs maximales ne correspondant généralement pas aux plus fortes températures.

Un critére de sévérité a été proposé afin d’essayer de relier la sévérité des sollicitations & la performance
a long terme des PIV. Le critére de sévérité proposé étant basé seulement sur I’analyse des sollicitations,
il n’est pas adapté a I’étude de I'impact de la sévérité sur une configuration donnée de panneau. On
constate en effet que I'impact de la sévérité des sollicitations est trés dépendante des caractéristiques des
PIV. En effet, par exemple : le flux de vapeur d’eau qui entre dans un PIV dépend du gradient de la
pression partielle de vapeur d’eau; ce gradient dépend certes de 'humidité extérieure, mais également
de la pression de vapeur & l'intérieur du panneau qui évolue fortement dans le temps et de facon trés
différente selon les propriétés du matériau de coeur. Afin de relier correctement un critére de sévérité a
la performance d’un PIV, le calcul de sévérité d’une sollicitation ne peut donc se faire sans prendre en

compte le comportement du panneau.

Les valeurs de la conductivité thermique moyenne des PIV étudiés sur 50 ans se situent entre 4,7 et
7,3 mW.m~L.K~!. Sur la période, les conductivités instantanées varient entre 3,5 et 10 mW.m 1. K 1.
Les PIV ayant les matériaux de coeur les plus hydrophobes possédent les meilleures performances avec
une conductivité qui n’excéde pas 5,6 mW.m ™. K1, tandis que les PIV avec les matériaux de coeur
les plus hydrophiles sont les moins performants. La valeur de conductivité moyenne de 7 mW.m™1. K1
est trés couramment utilisée dans les études thermiques des batiments. On peut constater que cette
vision correspond au pire cas évalué dans cette thése et peut donc étre considérée comme pessimiste. La
variabilité saisonniére de la conductivité thermique des PIV est également une bonne nouvelle puisque
celle-ci diminue lors des saisons froides, 1a ou a priori le besoin d’isolation est le plus fort. La conductivité
thermique moyenne des PIV calculée seulement sur les périodes de chauffage (automne et hiver), donne
des valeurs plus faibles d’environ 0,2 mW.m ' K1

K3k %

L’ensemble des travaux réalisés dans cette thése, démontre que le vieillissement & long terme des PIV
peut s’accompagner d’une haute performance isolante du moment que celui-ci ne subit pas de dégradation
précipitée et accidentelle. Les résultats permettent de conforter la pertinence de 1’utilisation des PIV pour
Iisolation thermique des batiments. Le choix des différents types de PIV peut se faire selon ’application
souhaitée. On pourra notamment privilégier les PIV avec un matériau de cceur hydrophobe dans le cas
des applications susceptibles d’induire des sollicitations plus sévéres. Mais toutes les solutions étudiées
donnent des niveaux de performances trés bons, en tout cas meilleurs que ceux qui étaient initialement
attendus et, faute de mieux, admis par les filiales de conception. Cela laisse des portes ouvertes vers
un usage trés large des PIV pour toutes les applications d’isolation dans le batiment. Des précautions
pourraient toutefois étre prises pour certaines applications non étudiées dans cette thése, comme par
exemple celle d’une isolation sous toiture qui mérite une étude. Une perspective de démocratisation des
PIV peut étre envisagée, avec la possibilité de réaliser des matériaux de cceur et des complexes barriéres
moins colteux, tout en conservant un bon niveau de performance. Enfin, cette thése a permis de créer
une base d’outils et de méthodes qui peuvent a I'avenir aider & explorer par la modélisation, une infinité
de solutions possibles de PIV. Cette base d’outils et de méthodes pourra contribuer a la mise au point
des méthodes d’évaluation pour la normalisation et certification des PIV.

100









Bibliographie

[1]

2]

3]
[4]

[5]

(6]

7]

18]
19]

[10]

[11]

[12]

[13]

[14]

[15]

[16]

ABRAHAM, B., SALAGNAC, J.-L., FONTAN, J., QUENARD, D., GILLIOT, S., AND PomPEO, C.
Transferts d’humidité a travers les parois - Evaluer les risques de condensation. Tech. rep., CSTB,
2009.

ADEME. Chiffres clés du batiment 2013. Tech. rep., Agence De I’Environnement et de la Maitrise
de I’Energie, 2013.

AvLAUX, C. Perméance des ultra barriéres pour panneaux isolants sous vide. Tech. rep., EDF, 2010.

BLAHOVEC, J., AND YANNIOTIS, S. Gab generalized equation for sorption phenomena. Food and
Bioprocess Technology 1, 1 (2008), 82—-90.

BOUQUEREL, M. Influence des transferts hygro-aérauliques sur les transferts thermiques dans les

super-isolants nanostructurés sous vide. PhD thesis, INSA de Lyon, 2012.

BOUQUEREL, M., DUFORESTEL, T., BAILLIS, D., AND RUSAOUEN, G. Heat transfer modeling in
vacuum insulation panels containing nanoporous silicas - a review. Energy and Buildings 54 (2012),
320-336.

BOURRET, F., FOrT, C., AND DUFFA, C. Conductivité thermique de mousses cellulaires de carbone :
mesures par méthode flash et interprétation. Revue Générale de Thermique 36 (1997), 510-519.

BP. Statistical review of world energy 2016. Tech. rep., BP, 2016.

BRUNNER, S., AND SIMMLER, H. Service life prediction for vacuum insulation panels (vip). In
Proceedings of the CISBAT 2003 Conference (Lausanne, Switzerland, 2003), EPFL.

Caps, R., AND FrICKE, J. Thermal conductivity of opacified powder filler materials for vacuum
insulations. International Journal of Thermophysics 21, 2 (2000), 445—452.

DoOARE, G. Revue Habitat Naturel - Hors-série n°10 : Isolation. 2011.

DoMBROVSKY, L., LALLICH, S., ENGUEHARD, F., AND BAILLIS, D. An effect of "scattering by

absorption" observed in near-infrared properties of nanoporous silica. Journal of Applied Physics
107, 8 (2010), 83106.

ENGUEHARD, F. Multi-scale modeling of radiation heat transfer through nanoporous superinsulating
materials. International Journal of Thermophysics 28, 5 (2007), 1693-1717.

ErB, M., SIMMLER, H., BRUNNER, S., HEINEMANN, U., ScuwaB, H., KumMArAN, K., MUKHO-
PADHYAYA, P., QUENARD, D., SALLEE, H., NOLLER, K., KUCUKPINAR-NIARCHOS, E., STRAMM,
C., AND CAUBERG, M. T. H. Vacuum insulation panels - study on vip-components and panels
for service life - prediction of vip in building applications (subtask a). Tech. Rep. September 2005,
HiPTT - High Performance Thermal Insulation - IEA/ECBCS Annex 39, 2005.

FAuLTEICH, J., FAHLAND, M., SCHONBERGER, W., AND SCHILLER, N. Permeation barrier proper-
ties of thin oxide films on flexible polymer substrates. Thin Solid Films 517, 10 (2009), 3075-3080.

Fick, A. Ueber diffusion. Annalen der Physik 170, 1 (1855), 59-86.

103



[17]

[18]
[19]
[20]

[21]

[22]

23]

[24]

[25]

[26]

[27]

[28]

[29]

[30]

31]
[32]

[33]

[34]

[35]

FLACONNECHE, B., MARTIN, J., AND KLOPFFER, M. H. Permeability, diffusion and solubility of
gases in polyethylene, polyamide 11 and poly (vinylidene fluoride). Oil & Gas Science and Technology
56, 3 (2001), 261-278.

FLory, P. Principles of Polymer Chemistry. Cornell University Press, 1953.
FOURIER, J. Théorie analytique de la chaleur. Chez Firmin Didot, pére et fils, 1822.

FRICKE, J., HEMMER, E., MORPER, H.-J., AND SCHEUERPFLUG, P. Thermal properties of silica
aerogels. Revue de Physique Appliquée 24, 4 (1989), C487—-C497.

FrickE, J., ScHwAB, H., AND HEINEMANN, U. Vacuum insulation panels - exciting thermal
properties and most challenging applications. International Journal of Thermophysics 27, 4 (2006),
1123-1139.

GARNIER, G., MAROUANI, S., YRIEIX, B., PomPEO, C., CHAUVOIS, M., FLANDIN, L., AND
BRECHET, Y. Interest and durability of multilayers : From model films to complex films. Polymers
for Advanced Technologies 22, 6 (2011), 847-856.

GARNIER, G., QUENARD, D., YRIEIX, B., CHAUVOIS, M., FLANDIN, L., AND BRECHET, Y.
Optimization, design, and durability of vacuum insulation panels. 1-8.

GARNIER, G., YRIEIX, B., BRECHET, Y., AND FLANDIN, L. Influence of structural feature of
aluminum coatings on mechanical and water barrier properties of metallized pet films. Journal of
Applied Polymer Science 115, 5 (2010), 3110-3119.

HANIKA, M. Zur Permeation durch aluminiumbedampfte Polypropylen- und Polyethylenterephtalat-
folien. PhD thesis, 2004.

HanikA, M., LANGowsKl, H. C.; MOOSHEIMER, U.; AND PEUKERT, W. Inorganic layers on
polymeric films—influence of defects and morphology on barrier properties. Chemical Engineering €
Technology 26, 5 (2003), 605-614.

HARTMANN, D. L., KLEIN TANK, A. M. G., RusTicucct, M., ALEXANDER, L. V., BRONNIMANN,
S., CHARABI, Y., DENTENER, F. J., DLUGOKENCKY, E. J., EASTERLING, D. R., KAPLAN, A.,
SoDEN, B. J., THORNE, P. W., WILD, M., AND ZHAI, P. Observations : Atmosphere and Surface.
Cambridge University Press, Cambridge, United Kingdom and New York, NY, USA, 2014.

HeINEMANN, U. Influence of water on the total heat transfer in ’evacuated’ insulations. International
Journal of Thermophysics 29, 2 (2008), 735-749.

HEINEMANN, U., CAPs, R., AND FRICKE, J. Radiation-conduction interaction : An investigation
on silica aerogels. International Journal of Heat and Mass Transfer 89, 10 (1996), 2115-2130.

HeNRY, B. M., ERLAT, A. G., McGUIGAN, A., GROVENOR, C. R. M., Bricags, G. A. D.,
TSUKAHARA, Y., MivyamoTo, T., NoGucHI, N., AND NiJimA, T. Characterization of transparent
aluminium oxide and indium tin oxide layers on polymer substrates. Thin Solid Films 382 (2001),
194-201.

IEA. Key world energy statistics 2016. Tech. rep., International Energy Agency, 2016.

Istam, M. A., AND BuscHATzZ, H. Gas permeation through a glassy polymer membrane : Chemical
potential gradient or dual mobility mode ? Chemical Engineering Science 57, 11 (2002), 2089-2099.
KAGANER, M. G. Thermal insulation in cryogenic engineering. Israel program for scientific trans-
lations, Jerusalem (1969).

Kamiuto, K. Combined conductive and radiative heat transfer through evacuated silica aerogel

layers. International Journal of Solar Energy 9, 1 (1990), 23-33.

KANEHASHI, S., AND NaAcAI, K. Analysis of dual-mode model parameters for gas sorption in glassy
polymers. Journal of Membrane Science 253, 1-2 (2005), 117-138.

104



[36]

[37]

[38]

[39]

[40]

[41]

[42]

[43]

|44]

[45]

|46]
[47]

48]

[49]
[50]
[51]
[52]
[53]
[54]

[55]

KroPFFER, M. H., AND FLACONNECHE, B. Transport properdines of gases in polymers : Biblio-
graphic review. Oil & Gas Science and Technology 56, 3 (may 2001), 223-244.

Kwon, J. S., Jang, C. H., JuNG, H., AND SonG, T. H. Effective thermal conductivity of various

filling materials for vacuum insulation panels. International Journal of Heat and Mass Transfer 52,
23-24 (2009), 5525-5532.

Kwon, J. S., JaNG, C. H., JuNg, H., AND SoNG, T. H. Vacuum maintenance in vacuum insulation
panels exemplified with a staggered beam vip. Energy and Buildings 42, 5 (2010), 590-597.

LALLICcH, S. Détermination expérimentale et modélisation des propriétés radiatives de matrices
nanoporeuses de silice. PhD thesis, Institut National des Sciences Appliquées de Lyon, 2009.

LALLICH, S., ENGUEHARD, F., AND BAILLIS, D. Radiative properties of silica nanoporous matrices.
International Journal of Thermophysics 29, 4 (2008), 1395-1407.

LavvicH, S., ENGUEHARD, F., AND BaiLris, D. Experimental determination and modeling of the
radiative properties of silica nanoporous matrices. Journal of Heat Transfer 131, 8 (2009), 082701.

LaNncowskl, H. C. Permeation of Gases and Condensable Substances through Monolayer and
Multilayer Structures. 2008.

LeEwicki, P. P. The applicability of the gab model to food water sorption isotherms. International
Journal of Food Science €& Technology 32, 6 (1997), 553-557.

Lin, W. H., AND CHUNG, T. S. Gas permeability, diffusivity, solubility, and aging characteristics
of 6fda-durene polyimide membranes. Journal of Membrane Science 186, 2 (2001), 183-193.

MAROULIS, Z., Tsamr, E., MARINOS-KOURIS, D., AND SARAVACOS, G. Application of the gab
model to the moisture sorption isotherms for dried fruits. Journal of Food Engineering 7, 1 (1988),
63 — 78.

MoREL, B. Modifications of a pyrogenic silica exposed to moist air. 1-18.

MUKHOPADHYAYA, P., KUMARAN, K., LACKEY, J., NORMANDIN, N., AND VAN REENEN, D.
Methods for evaluating long-term changes in thermal resistance of vacuum insulation panels. In
Proceedings of the 10th Canadian Conference on Building Science and Technology (Ottawa, Canada,
2005).

MUSGRAVE, D. S. Finite elemente analysis used to model vip barrier film performance. In Pro-
ceedings of the Tth International Vacuum Insulation Symposium (Duebendorf / Zurich, Switzerland,
2005), EMPA.

NAKAYAMA, H., AND OGAWA, S. Advanced thin-film processes for gas-barrier films. CMC Publica-
tion Co. (2011).

NORENBERG, H., HosHI, S., AND KONDO, T. Measurement of water vapor permeation in the range
of e-3 and e-5 g/m2/day for applications in flexible electronics. Tech. Rep. 1, 2008.

OrwvA, J.-P., AND COURGEY, S. L’Isolation Thermique Ecologique. 2001.
ONU. World population prospects : The 2015 revision. Tech. rep., United Nations, New York, 2015.

Pons, E., YRIEIX, B., HEYMANS, L., DUBELLEY, F., AND PLANES, E. Permeation of water vapor
through high performance laminates for vips and physical characterization of sorption and diffusion
phenomena. Energy and Buildings 85 (2015), 604—616.

PrINs, W., AND HERMANS, J. J. Theory of permeation through metal coated polymer films. The
Journal of Physical Chemistry 63, 5 (1959), 716-720.

QUENARD, D.,; AND SALLEE, H. Micro-nano porous materials for high performance thermal insu-
lation micro-nano porous materials for high performance. 2nd International Symposium on NANO-
TECHNOLOGY in CONSTRUCTION (2005), 0-10.

105



[56]

[57]

58]

[59]

[60]

[61]

[62]

[63]

|64]

[65]

[66]

[67]
|68]

[69]

[70]

[71]

[72]

73]

R. CoQuaRrDp, D. Q. Modeling of heat transfer in nanoporous silica - influence of moisture. 8th
International Vacuum Insulation Symposium 2007 (2007), 1-13.

RETTELBACH, T., SAUBERLICH, J., KORDER, S., AND FRICKE, J. Thermal conductivity of silica
aerogel powders at temperatures from 10 to 275 k. Journal of Non-Crystalline Solids 186 (1995),
278-284.

RoOBERTS, A. P., HENRY, B. M., SuTTON, A. P., GROVENOR, C. R. M., BricGgs, G. A. D.,
MivamoTo, T., KANO, M., TSUKAHARA, Y., AND YANAKA, M. Gas permeation in silicon-

oxide/polymer (siox/pet) barrier films : Role of the oxide lattice, nano-defects and macro-defects.
Journal of Membrane Science 208, 1-2 (2002), 75-88.

RocHAIs, D., DOMINGUES, G., AND ENGUEHARD, F. Numerical simulation of thermal conduction
and diffusion through nanoporous superinsulating materials. In Proceedings of the 17th European

Conference on Thermophysical Properties (Bratislava, Slovak Republic, 2005).
SAINT-JOURS, Y., AND MARTIN, A. Revue La Maison Ecologique N°49. 2009.

SCHRENK, W. J., AND ALFRED, T. J. Some physical properties of multilayered films. Polymer
Engineering & Science 9, 6 (1969), 393-399.

ScawAB, H., HEINEMANN, U., BECK, A., EBERT, H.-P., ; AND FRICKE, J. Dependence of thermal
conductivity on water content in vacuum insulation panels with fumed silica kernels. Journal of
Thermal Envelope and Building Science 28, 4 (2005), 319-326.

ScHwAB, H., HEINEMANN, U., BECK, A., EBERT, H.-P., , AND FRICKE, J. Permeation of different

gases through foils used as envelopes for vacuum insulation panels. Journal of Thermal Envelope
and Building Science 28, 4 (2005), 293-317.

ScuwaB, H., HEINEMANN, U., BEck, A., EBERT, H.-P., , AND FRICKE, J. Prediction of service

life for vacuum insulation panels with fumed silica kernel and foil cover. Journal of Thermal Envelope
and Building Science 28, 4 (2005), 357-374.

SIMMLER, H., AND BRUNNER, S. Aging and service life of vip in buildings. In Proceedings of the
7th International Vacuum Insulation Symposium (Duebendorf / Zurich, Switzerland, 2005), EMPA.

SIMMLER, H., AND BRUNNER, S. Vacuum insulation panels for building application : Basic proper-
ties, aging mechanisms and service life. Energy and Buildings 37, 11 SPEC. ISS. (2005), 1122-1131.

SOES. Chiffres clés de I’énergie 2015. Tech. rep., Service de ’Observation et des Statistiques, 2015.

SPAGNOL, S., LARTIGUE, B., TROMBE, A., AND FLORENCE, D. Experimental investigation on
the thermal conductivity of silica aerogels by a guarded thin-film-heater method. Journal of Heat
Transfer 131, 7 (2009), 074501.1—-074501.4.

SPAGNOL, S., LARTIGUE, B., TROMBE, A., AND GIBIAT, V. Thermal modeling of two-dimensional
periodic fractal patterns, an application to nanoporous media. EPL (Europhysics Letters) 78 (2007),
46005.

TENPIERIK, M. J. Vacuum insulation panels applied in building constructions. PhD thesis, Delft
University of Technology, 2009.

TENPIERIK, M. J., AND CAUBERG, H. Analytical models for calculating thermal bridge effects

caused by thin high barrier envelopes around vacuum insulation panels. Journal of Building Physics
30, 3 (2007), 185-215.

TeENPIERIK, M. J., AND CAUBERG, H. Simplified analytical models for service life prediction of
a vacuum insulation panel. In Proceedings of the 8th International Vacuum Insulation Symposium
(Wiirzburg, Germany, 2007).

THORSELL, T. I. A hybrid model for diffusion through barrier films with multiple coatings. Journal
of Building Physics 34, 4 (2011), 351-381.

106



[74]

|75]

[76]

[77]

78]

[79]

VIETH, W. R., AND AMINI, M. A. Generalized Dual Sorption Theory. Springer US, Boston, MA,
1974, pp. 49-61.

WiiMANs, J. G.; AND BAKER, R. W. The solution-diffusion model : a review. Journal of Membrane
Science 107, 1-2 (1995), 1-21.

WiLD, M., Forini, D., ScHAR, C., LoEB, N., DutTON, E. G., AND KONIG-LANGLO, G. The
global energy balance from a surface perspective. Climate Dynamics 40, 11 (2013), 3107-3134.

YRIEIX, B., MOREL, B.; AND PoNS, E. Vip service life assessment : Interactions between barrier
laminates and core material, and significance of silica core ageing. Energy and Buildings 85 (2014),
1-26.

ZENG, S. Q., HUNT, A., AND GREIF, R. Geometric structure and thermal conductivity of porous
medium silica aerogel. Journal of Heat Transfer 117, 4 (1995), 1055-1058.

ZENG, S. Q., HunT, A., AND GREIF, R. Transport properties of gas in silica aerogel. Journal of
Non-Crystalline Solids 186 (1995), 264-270.

107






	Remerciements
	Résumé
	Abstract
	Table des matières
	Table des figures
	Liste des tableaux
	INTRODUCTION
	Contexte
	Système énergétique mondial
	Réchauffement climatique
	Transition énergétique
	Isolation thermique des bâtiments

	Super-isolation : les Panneaux Isolant sous Vide (PIV)
	Principe des PIV
	Problématique

	Objectifs et enjeux
	Contexte des travaux de recherche
	Démarche et structure du manuscrit

	BIBLIOGRAPHIE : Modélisation du comportement hygrothermique des PIV et méthodes de mesure des perméances des complexes barrières
	Modèles de transferts de chaleur dans les PIV
	Propriétés thermiques globales d'un panneau
	Propriétés thermiques de l'enveloppe
	Propriétés thermiques du matériau de cœur
	Contribution radiative
	Contribution solide
	Contribution gazeuse

	Formule générale de la conductivité thermique d'un PIV

	Modèles de transferts de gaz à travers les complexes barrières des PIV
	Modèle de Dissolution/Diffusion
	Dissolution d'un gaz dans un polymère
	Diffusion d'un gaz dans un polymère
	Réécriture des équations de diffusion d'un gaz dans un multicouche de polymères

	Perméation aux gaz des complexes barrières
	Perméance apparente d'un complexe barrière
	Loi de superposition idéale (Ideal Laminate Theory - ILT)
	Influence du dépôt de métallisation


	Méthodes de mesure des perméances des complexes barrières
	Méthodes de mesure directe des perméances
	Méthodes de mesure indirecte des perméances sur PIV
	Mesure des perméances en mélanges de gaz

	Modélisation du comportement à long terme des PIV

	MODÉLISATION FINE DES COMPLEXES BARRIÈRES
	Article - Water vapour permeation through high barrier materials: numerical simulation and comparison to experiments

	MODÉLISATION THERMO-HYDRIQUE DES PIV
	Article - Modelling of long-term hygro-thermal behaviour of Vacuum Insulation Panels: taking into account the panels’ characteristics, the ageing process and the solicitations

	MODÉLISATION À L'ÉCHELLE DES PAROIS
	Article - Prediction method of the long-term thermal performance of Vacuum Insulation Panels installed in building thermal insulation applications

	CONCLUSION ET PERSPECTIVES
	Mécanismes de diffusion à travers les complexes barrières des PIV
	Comportement hygrothermique et vieillissement des PIV
	Performance thermique moyenne à long terme des PIV

	Références

