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Introduction générale

e traitement de la matiére en grain mobilise ped@% des moyens énergétiques

mis en ceuvre sur la planéte (Durand, 1997) . Gédiese de matériaux occupe le

deuxieme rang, immeédiatement apres l'eau, danshdléc des priorités pour
l'activité humaine. On comprend ainsi que le moengrogres réalisé dans la physique des
matériaux granulaires suscite des enjeux économigoesidérables. Le traitement de la
matiére en grain concerne, chaque année a I'éamelieliale, des quantités gigantesques de
matériaux de l'ordre de la dizaine de milliard amrte. Les technologies concernant la
matiere en grain dans l'industrie font appel a ag&rations variées : I'extraction, le forage, le
broyage, le concassage, le tri, le malaxage, Igpcession... Lorsque le produit fini est doté
d’une faible valeur ajoutée, le prix de la matipremiére constituant souvent plus de 85% du
total, on comprend que I'amélioration des technsqueait pas fait I'objet d'efforts
considérables. Dans ces domaines, qui utilisentesawdes procédés datant di™siecle,
nombreux sont les problemes encore résolus de reaempirique : au niveau du transport
(lits fluidisés, bandes roulantes...), de la miséogme (malaxage, compression), du stockage
(notamment en silos)... Le génie civil qui est I'uesdgrands consommateurs de ces
matériaux granulaires a faible valeur ajouté a means dd s’adapter a la nécessité
d’obtention de bétons répondant a des standardegitance de plus en plus élevés. Les
progrés qui ont dO étre réalisés dans ce domaint asdimage des soins pris lors de la
manipulation de la matiere en grains a haute vagutée dans des secteurs plus spécifiques.
Parmi ceux-ci, on trouve les industries cosmétigydsmrmaceutiques, la chimie fine et
désormais l'alimentation qui devient de plus erspnigeante en matiére de performances de
traitement. Certaines applications nécessitenhanfe ultra haute technicité : on peut citer le
cas du carburant de la fusée Ariane qui est sousefgulvérulente ou la fabrication des
aimants destinés au moteurs des TGV qui sont faésigar frittage de poudre de composés
de terre rare et dont la granulométrie est corapeistre 20 et 50um. Pour répondre aux
challenges industriels proposés, la communautétiftgeie s’'accorde sur le fait qu'il est
nécessaire d’aller plus avant dans I'étude et lapréhension des mécanismes régissant la
physique des milieux granulaires. Ce d’autant queldfinition qu’il en est donné permet
d’intégrer une douzaine d'ordre de grandeur (eldgreomportement collectif de grains de
guelques centaines de microns et la dérive des l@glace qui couvrent les mers polaires).
Les milieux granulaires secs ont, par le passé/ ¢dijet de nombreux travaux de recherche.
Notons que Charles de Coulomb al™&iécle a écrit un article intitulé Essai sur une

application de regles des Maximis et Minimis a quek problemes de statique, relatifs a
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I'architecture» qui est encore fréquemment cité. Ce travaibetrigine des fameuses lois
de Coulomb sur le frottement sec solide-solidaiesen extension au domaine des matériaux
granulaires. A la liste des scientifiques de rerayant travaillé sur ces aspects peuvent aussi
figurer les noms de Faraday, Rankine et Reynoldsaquis en évidence le phénomene de
dilatance (1885). Au cours du @ siécle la thématique aura été, en France, pritesipent
portée par le talent de Pierre Gilles de Genneés fobel de physique en 1991), qui aura créé
une véritable émulation autour de cette problématigour laquelle le nombre d’auteurs n’est
allé gu’en augmentant au cours des trente dernégneses.

Mais les milieux granulaires sont également courantremployés sous forme biphasique ou
triphasique aprés une étape préliminaire de maeill&Cette opération n’est encore que
partiellement maitrisée dans les filieres indubé&se ou elle fait I'objet d’'un recyclage
important dont les conséquences sont déléteresbunt de vue de la productivité. Citons
lindustrie briquetiere ainsi que l'industrie agabmentaire avec plus spécifiquement le
secteur des pates et semoules ou I'on enregist@ @e60% de retour en téte de filiere aprés
l'opération de mouillage. Si la physique des miiegranulaires saturés a I'état pateux
(suspension dure) est étudiée de maniere apprefoedi particuliervia les aspects
rhéologiques (Coussot et Ancey, 1999), la zone sainrée reste un champs exploratoire
dominé par les disciplines aussi diverses que tdeglnique, la galénique, les technologies
alimentaires, les fertilisants, les céramiques. @if#érents secteurs ont abouti a 'émergence
de phénomenes remarquables comme le foisonnemern@are I'Optimum Proctor, qui
restent cependant scrupuleusement déconnectés diismpline a lautre. Si des
problématiques comme la détermination d’'un optintlemouillage (partition liquide / solide
permettant la réalisation optimale d’'un produitrage de la formulation conduisant aux
meilleurs propriétés d’usages, paraissent anafyguer d’études proposent le couplage entre
les approches spécifiques a chaque champs disgneln En ce sens, les milieux granulaires
humides, non saturés, ne constituent pas une ctisseatériaux, au méme titre que les

suspensions d’'une part et les milieux granulaiees sl’autre part.

Le travail que nous nous proposons de réaliser istds proposer une démarche intégrative
dont I'objectif sera d’établir les éléments d’'undca commun de représentation pour I'étude
des phénoménes « capillaires » qui se développentoarrs de I'élaboration de milieux

granulaires humides non saturés.



Introduction générale

De facon plus précise, et fort d’analogies conststentre les différentes disciplines citées
précédemment, nous nous proposons d’analyser lgart@ment des milieux granulaires
humides dans une généralité dépassant le cadce dtrne application prédéfinie. Si cette
démarche est volontairement déconnectée, au pléatibsa dimension technologique, c’est
pour pouvoir I'appliquer par la suite, en tentaptrdtionaliser une démarche classiqguement
empirico-déductive. Loin d’ambitionner que lI'appale ce travail permette une induction
stricte de concepts encore voilés sur I'impact plednomenes capillaires dans les milieux
granulaires, ce travail se place au niveau d'unatrifution pluridisciplinaire par la
démonstration de I'accessible universalité deslproatiques de mélanges geins, gouttes

et bulles

Le manuscrit est structuré comme suit. Aprés lasg@ation des principaux éléments
bibliographiques en rapport avec le sujet et ptéseau sein dpremier chapitre, le

deuxieme chapitre de ce manuscrit fournit des éléments de caraatiéms des milieux

granulaires humides insaturés. Les aspects méamiqt texturaux abordés permettront
d’établir une « cartographie » des états de I'eagan de la matrice granulaire. A partir de
cette premiere phase, les bases d’une représensati@matique de I'état hydrique et textural
d’'un milieu granulaire sont posées. La notion d'éhde diagramme d'état est abordée
concernant le mélange solide / liquide / gaz. Cegfmésentation constitue I'outil majeur

d’analyse de différents procédés de mise en foloedés dans la suite des travaux.

Le troisieme chapitre porte sur I'étude couplée des modifications hywpdurales et
morpho-granulométriques d’'un milieu granulaire s@itnune opération de mouillage et de
malaxage. Ces modifications sont analysées a dainellés du mélange : celle des
agglomérats et celle du lit qu’ils générent. Lagehd’agglomération est décrite comme un
processus de type fractal. A I'échelle globale dliemn une phénoménologie de texturation
en trois étapes est nettement mise en évidencwahsition agglomérat / pate est envisagée

comme un phénoméne de type percolant.

Le quatrieme et dernier chapitre de ce manuscrit présente une étude spécifiqueftids de
contraintes vibratoires ou axiales sur le phénongenixturation du milieu vrac. Il s’agira de
montrer dans quelle mesure ce type de contraitdssgment, compactage), postérieures a
I'élaboration du milieu, est susceptible de modifigllure du phénomene de texturation et de
déterminer les facteurs susceptibles d’influer lausuccession des difféerentes phases de ce

phénomene.
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Chapitre 1 : revue
bibliographique
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a revue bibliographique que nous nous sommes péspbs mener permet d’établir

un état de l'art concernant 'une des étapes cléadmise en forme des milieux

granulaires a savoir la granulation humide. Cettaiére consiste en une opération
de malaxageau cours de laquelle le milieu va étre mis enacinavec des quantités variées
de liant qui est la plupart du temps de l'eau. KAslie de cette phase de mouillage, les
particules vont avoir subies umagglomérationqui a pour conséquence la modification des
propriétés morpho-granulométriques des entités titotiges du mélange. Lepropriétés
texturalesd’un tel mélange vont aussi évoluer tant a I'éiehde I'agglomérat qu’a celle du
milieu dans sa globalité. Ce sont ces différenfeets que nous nous proposons donc de

développer dans les paragraphes suivants.
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1.1. 'AGGLOMERATION PAR VOIE HUMIDE

1.1.1 Définition, intéréts

L’'agglomération, encore appelée granulation, est ppocédé au cours duquel les
particules vont étre agglomérées pour former demgyrdes agrégats plus gros, dans lesquels
la particule originale peut encore étre disting(ienis et Litster, 1997). Dans le cadre de
'agglomération par voie humide, cette opérationréalisée par le mouillage des particules
solides lors de leur agitation dans une cuve, urd’iir fluidisé, un mélangeur a haut
cisaillement ou d’autres appareillages similai®selle que soit la technologie utilisée, le
liant de granulation va étre dispersé par contatta@sfert dans un champ de cisaillement
créé mécaniquement (Hapgood, 2000). Ainsi, il viavpa lier les particules entre elles par la
combinaison des forces capillaires et visqueussguja ce gqu’'un lien permanent soit formé
par son séchage, ou par une réaction chimique lavegbstrat solide (lvesoet al, 2001 ;
Braumanet al, 2007). La maitrise du processus d’agglomératgirue enjeu technologique
majeur dont les principaux avantages comprenndre aatre (lvesoet al, 2001) :

- la réduction des poussieres : qui minimise lesegetes risques d’explosion et les
risques d’atteinte des personnels par inhalatioines particules,
- l'amélioration de I'’écoulement,
- l'augmentation de la densité vrac : qui préseng@dhtage, dans le contexte de
'augmentation des prix des énergies fossilesédaire les codlts liés au transport,
- la réduction des pertes de charge lors de I'écoaér’'un fluide au travers d’'un
lit d'agglomérat,
- I'amélioration des qualités du mélange par I'atgiman des risques de ségrégation.
De plus la granulation permet souvent de maintamir surface spécifique voisine de celle des
particules natives ce qui est tres important peardpplications impliqguant des phénomenes
de catalyse ou nécessitant une dissolution rapidajeu de cette maitrise de I'agglomération
est également économique puisque tous les segieurgoyeurs de matiere agglomérée sont
extrémement concurrentiels : les industries miegtabhgro-alimentaires, pharmaceutiques,
chimiques ou 60% des matiéres premiéres sont maepsous forme de particules et les
industries phyto-sanitaires pour ne citer qu’elles valeur annuelle des produits agglomérés
est estimée a 1 milliard de dollars rien qu’en gecgncerne les Etats-Unis (Ennis, 1997).
Malgré sa large utilisation, son importance écompmiet les cinquante ans de recherche qui

lui ont déja été consacrés, il est parfois ditalgrinulation qu’elle est en pratique plus un art
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gu’une science. Si cette vision peut étre disalst néanmoins unanimement reconnu qu'il
manque une méthodologie formelle pour la réalisaties opérations de granulation. Bien que
connaissant les propriétés fondamentales des ta#8 du mélange a agglomérer, les
ingénieurs ne parviennent pas a prédire le comperie de nouvelles formulations soumises
a la granulation. lls ne savent pas non plus comima@e varier une formulation pour obtenir
un changement donné dans les propriétés d'un prafigloméré. Ces déterminations
nécessitent de longues et colteuses études all&chelaboratoire avant de pouvoir étre
transférées a I'échelle semi-industrielle puis stdalle. L’enjeu final de ces études sur la
granulation repose sur l'aptitude a pouvoir corgluie procédé d'un état d’équilibre
(particules natives) a un autre (agglomérats rémoindux critéres du cahier des charges) en
un minimum de temps et en consommant le moins demagremiére « agglomérante »
possible (Wanget al, 2006). L'exemple du secteur pharmaceutique gstesentatif des
contraintes juridiques et de la sophistication dpplications qui impliquent une maitrise
totale de cette étape de fabrication. L'augmematides potentialités des nouveaux
médicaments réduit de maniére importante la quadst principe actif a introduire dans les
comprimés (oestrogenes, cortico-stéroides, anteigpseurs, anti-psychotiques...). Les
agglomérats nécessaires a la formation des cesrtnégptrés peu dosés mais trés actifs,
soumis a des normes de répétabilité, doivent eggi agpondre a une certaine homogénéité
en terme de concentration en principe actif. Lewmftion et leur croissance doivent donc

étre totalement maitrisées (Schaafrhal, 2000).

1.1.2 Description du phénoméne d’agglomération

Comme le montre le schéma de la figure 1.1, largegmn traditionnelle du procédé
d’agglomération proposée par Sastry et Fuersteb@u3] fait intervenir un grand nombre
d’étapes entrant en compétition. La démarcatioreees différents mécanismes entrant en
jeu dépend ici de la taille de coupure entre ceegtiiconsidéré comme un agglomérat et ce
qui ne l'est pas. Les mécanismes décrits peuveatadnsidérés comme une alternance de
phénomenes de coalescence et de rupture dontuléatedépend de la taille des agglomérats
et de la disponibilité en liquide a leur surfac&nB un soucis de simplification, I'approche
«moderne » du procédé d'agglomération a été mdaitla succession de trois phases
distinctes qui sont (Tardcet al, 1997; Mort et Tardos, 1999 ; Ivesehal, 2001): (i) le
mouillage et la nucléation durant lesquels le ligueést mis en contact avec la poudre séche et

distribué dans le lit, (ii) la consolidation et depissance au cours desquelles les collisions
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entre deux agglomérats, entre les agglomérats iddre seche ou entre les agglomérats et
'équipement entrainent leur compaction et leuissance, et enfin (iii) la rupture et l'usure

au cours desquelles les agglomérats mouillés aussemmpent sous I'effet des impacts.

(a) Traditional Description (b) Modern Approach

Mucleation
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Figure 1. 1 . Le procédé d’agglomération (a) degtian traditionnelle, (b) approche
moderne (lveson et al., 2001)

(1i) Aurition & Breakage

1.1.2.1. Mouillage et nucléation

Cette opération consiste a apporter le liquide antact de la poudre séche et a le
distribuer de facon homogéne au sein de cette poudx connaissance des parametres
guidant la nucléation est encore limitée. Le mag# et la nucléation se déroulent dans la
zone de nucléation ou le liquide et la poudre \aniter pour la premiére fois en contact pour
former les nuclei initiaux. Deux étapes sont imaotés dans cette zone de nucléation : la
formation des nuclei, qui est fonction de paransetreermodynamiques et cinétiques, et la

dispersion du liant qui est fonction des variahlgpdocédé.
1.1.2.1.1. Le mécanisme de nucléation
Selon la taille relative des gouttes par rapparelée des particules, deux mécanismes de
nucléation sont proposés (Schaefer et Mathiesé&dgll9Scottet al, 2000 ; Schaefer, 2001 ;

Abbergeret al, 2002 ; Knight, 2004 ; Vilhelmsen et Schaefer,2p0figure 1.2) :
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- nucléation par immersionlorsque la taille des gouttes est grande papadm
celle des particules. Les nuclei alors formés eatd pores saturés de liquide,

- nucléation par distribution lorsque la taille des gouttes est plus petite Iquaille
des particules. Le mécanisme de distribution cdralla formation de nuclei suite
a la collision des particules mouillées entre elless nuclei ainsi formés ont une
structure poreuse contenant de I'air emprisonné.

- Enfin, lorsque la taille des gouttes est identiquecelle des particules, les
phénomenes de distribution et dimmersion sont eptdgdes d'intervenir

simultanément.

d Y4 = o
0= O ] o~ 0 @
pocl, B [ .@. —_— 0 [—
+$@ED DUD
Salid Bindear Distribution Coalescence
b. ,On

Solid Binder Immersion

Figure 1. 2. Les differents mécanismes de nucléat{a) mécanisme de distribution, (b)
mécanisme d’immerssion, (lveson et al., 2001)

La figure 1.3, extraite des travaux d’Abbergar al. (2002), montre bien linfluence du

rapport entre la taille des gouttes et la taille particules natives sur I'agglomération.
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Figure 1. 3. Effets couplés de la variation deddlé des gouttes et des particules sur la taille
finale des agglomérats, (Abberger et al., 2002)
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Dans le cadre d’essais ou la taille des particestgoujours supérieure a la taille des gouttes,
une réduction de la taille de ces dernieres ne fiBoplas le diametre final des agglomérats

obtenus puisque ceux-ci sont, quoiqu’il en soitjaars formés par dispersion du liant a la

surface des particules. En revanche, lorsque lla ties particules est réduite, l'influence de

'augmentation de la taille des gouttes est unmatee majeur puisqu’un nucleus est supposé
étre créé a partir d’'une goutte (Gluba, 2003).

D’un point de vue structural, les agglomérats famaéa cours d’un mouillage ou le rapport

entre la taille des gouttes et celle des particestgaible vont présenter une structure ouverte
puisqu’ils sont formés par la coalescence de paeschumides en surface (figure 1.4a). Dans
le cas opposé (ratio élevé), les agglomérats senBtee plus denses (figure 1.4b). Enfin,

lorsque le ratio tend vers 1 et que la taille dediqules est voisine de celle des gouttes, les

deux mécanismes, immersion et dispersion, peuweit lieu (figure 1.4c).

Figure 1. 4. Photographie MEB d’agglomérats forragec des ratios taille des gouttes /taille
de particules différents : a) ratio faible, b) ratéleve, c) ratio voisin del, (Abberger, 2002).

1.1.2.1.2. Les paramétres thermodynamiques etiguex de la nucléation

La nucléation est la premiere étape de l'agglon@radu cours de laquelle le liant
commence a mouiller la poudre seche et forme legoagerats initiaux. Le fait que ce
mouillage soit ou non énergétiguement favorablgedd de parametres thermodynamiques
(angle de contact solide-liquide, coefficient diémaent solide-liquide). L'agglomération sera
favorisée lorsque le liant est susceptible de naule solide a savoir lorsque I'angle de
contact formé entre les deux phases sera le pheh@rde 0°. Le coefficient d’étalement est la
mesure de la tendance que peuvent avoir un ligetiden solide a s’étaler I'un sur l'autre.
Celle-ci est a relier au travail d’adhésion (tr&@afournir pour séparer une interface) et de

cohésion (travail a fournir pour séparer les mdiEsconstitutives d'un matériau de leurs
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voisines). Le coefficient d’étalement est la diéiéce entre le travail d’adhésion et de
cohésion. Il y a trois possibilités lors du mowhaentre un solide et un liquide : le liquide
peut s’étaler sur le solide et former un film, tdide peut s’étaler ou adhérer au liquide sans
gu’il y ait formation de film, la troisieme posdibé étant qu’a la fois le solide et le liquide
aient un fort travail de cohésion et que l'intedaolide liquide soit minimisée.

La formation des nuclei est également dépendargasigects cinétiques du mouillage. Dans
le cas ou le mouillage est thermodynamiquementilplesse liquide n’a souvent en pratique
pas assez de temps pour atteindre son état digguilia pénétration du liant dans le lit de
poudre suit la théorie de pénétration d’une goddrs un milieu poreux (Denesek al.,
1993). Cette approche applique I'équation de Washbu I'écoulement est provoqué par la
pression capillaire et freiné par les dissipatiosgueuses. Que ce soit lors de la formation du
nucleus (figure 1.5a) ou de sa croissance ultéifiigure 1.5b), la cinétique de migration du
liquide va jouer un réle fondamental et sera dépatedde ces deux variables. La pénétration
de la goutte au sein du milieu est quasiment sanalt a sa migration au dessous de la
surface du lit qui est I'étape limitante du proeesde nucléation. L’écoulement est induit par
une différence de pression capillaire entre legepasaturés des nuclei et les pores non saturés
des environs. Ces différentes phases peuventdtefent ralenties suivant les propriétés du

liant (plus ou moins visqueux) et la taille desgsor

Figure 1. 5. Formation d’'un nucleus (a) imbibitidao liquide au sein du milieu, (b) migration
du liquide au sein du milieu (lveson et al., 2001)

1.1.2.1.3. La dispersion du liant

On peut distinguer deux modes de distribution dantlde granulation : le versement et la
pulvérisation. Quelle que soit la méthode de distion du liant, il y a toujours une phase,
plus ou moins longue, au cours de laquelle laidigion de taille (souvent choisie comme
indicateur de la bonne distribution du liant) eshddale (Knightet al, 1998). Ceci est lié au

fait qu’une distribution du liant instantanémentfarme est impossible. Smiraei al. (2007)
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ont en effet montré que, quel que soit le modeisigilition du liant, la formation d’entités
sursaturées est dans un premier temps favoris@étament du maintien de particules non
agglomérées. Un mélange efficace et suffisammaent tie la poudre va étre nécessaire a sa
dispersion. Un flux de poudre élevé au traversaadmhe de mouillage permet une distribution
plus uniforme du liant en éloignant les constitsald@s plus humides et en assurant un
approvisionnement constant de poudre fraiche deatites zone.

Wildeboeret al. (2007) ont proposé le développement d’un mélangeamulateur au sein
duquel les phases de nucléation et de croissamtgoBgsiquement séparées afin de pouvoir
mieux les contrdler. La zone de nucléation est timgé® d'une fine couche de poudre
circulant, par convoyage, sous le jet d'un génératde gouttes monodisperses. La
modification de la vitesse de passage de la paairs le jet et des caractéristiques de la buse
rend possible I'optimisation de la phase de numéatant sur le plan de la productivité que
sur le plan de la qualité des nuclei formés (tadleépartition granulométrique maitrisée).
Néanmoins, méme dans ces conditions optimalesulgsi formés sont souvent issus de plus

d’'une goutte a cause de leur coalescence loraudenise en contact avec la poudre.

1.1.2.2. Consolidation et croissance

Au cours de la phase de consolidation et croissdecprocessus d’agglomération est
dominé par les caractéristigues mécaniques du g@Elan(Ax et al, 2008). A la suite des
impacts entre eux ou avec les pales et la paranélangeur, les agglomérats vont dans un
premier temps voir leur porosité diminuer. L'éjectide liquide que cela entraine en surface
de l'agglomérat et les modifications mécaniques2gées induiront, par la suite, une seconde

phase de croissance.

1.1.2.2.1. La consolidation

La porosité est une propriété importante de l'aggiaat qu’il est nécessaire d’optimiser
pour obtenir les propriétés d'usage souhaitées. Bt est également majeur dans les
mécanismes de croissance. Lors des impacts, lasifiordes agglomérats va décroitre
entrainant une diminution de leur taille et I'éjentd’air emprisonné ou de liquide a leur
surface. Cette étape du processus d’'agglomératdervenant immédiatement apres le
mouillage est nommée « phase d’induction ». La clfetion a un effet complexe sur les

propriétés mécaniques des agglomérats : d'uneeflarva s’accompagner d’'une diminution
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des possibilités de déformation lors de la reneonliérieure de deux agglomeérats, réduisant
ainsi I'aptitude a la coalescence, mais elle vaiaarstrainer une augmentation de la saturation
des pores, ce qui accentue la plasticité des aggaimet la disponibilité en liquide a leur
surface (Holmet al, 1985). Ainsi, I'effet de la consolidation sur l@oissance des
agglomérats est incertain et dépend des cara@jéastdu liant et de la poudre. L'état de
'eau au sein du réseau poral va également étrefigfmdous I'effet de cette consolidation
(figure 1.6) avec le passage d’'un régime pendyliireque la saturation est inférieure a 25%
a un régime capillaire quand cette valeur dépass&0% (Newit et Conwey-Jones, 1958 ;
Kristensen et Schaefer, 1987)
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Figure 1. 6. Les différents états de I'eau dansagglomérat (Newit et Conwey-Jones, 1958)

Le rapprochement des particules natives provoqudapaonsolidation de I'agglomérat va
induire l'augmentation de sa résistance (Bi#daal, 2001). Cette résistance manifeste
'expression de différents types de forces (Runi®62 ; Schubert, 1975 ; Scherington et
Oliver, 1981) :

- les forces liées aux films liquides immobiles : tmses, dépendantes des propriétés du
liquide et de la surface de contact, se manifestestjue deux particules vont entrer en
contact et faire se chevaucher le film liquide présx leur surface.

- les forces liées aux films liquides mobiles : larsda teneur en eau des agglomérats
augmente, I'eau va pouvoir se déplacer entre |ggpkes et générer des ponts liquides.
La force de ces liens dépend de la tension supidicdu liquide et de la succion
générée par le pont capillaire ainsi mis en plaeerapprochement des particules, suite
a l'action des forces capillaires qui génerent toree normale, accentue les forces
frictionnelles inter-particulaires. La résistancesdagglomérats va augmenter avec la
teneur en eau jusqu’a ce que I'ensemble du réseml poit saturé et que ces ponts

liquides entre particules disparaissent.
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- les forces induites par des liaisons solides :piegs solides peuvent se générer entre
particules lors de solidification du liant si camier solubilise une partie du solide, lors
de réaction chimique, ou lors de cristallisation.

- les forces attractives entre particules: ce sad forces de van der Waals,
électrostatiques, magnétique. Elles ne se manifegi€a courte distance et quand la
taille des particules est faible.

- les forces liées a un enchevétrement mécanique Esrparticules solides : ces forces

se manifestent lors du compactage de particulésrae tres irréguliere.

La résistance d’'un agglomérat est donc la résatdat'expression de trois principales types
de forces interdépendantes (lveson et Litster, AP98es forces capillaires s’exprimant en
statique, les forces visqueuses dont l'action senifeste en dynamique et les forces
frictionnelles générées par le rapprochement descpies sous l'effet des pont capillaires.
Ces forces ne se manifestent pas forcément touteseia d’'un agglomérat puisque leur
magnitude est dépendante de la taille des parsiclle plus, lorsqu’elles s’expriment, elles
peuvent entrer en compétition (ex : la force inagtipulaire générée par I'enchevétrement des
particules va décroitre lors de I'ajout d’'un ligeidusceptible d’agir comme lubrifiant). Dans
la plupart des cas en ce qui concerne les aggldsnBranides, il est accepté que la force
prépondérante est générée par I'action des popilais.

Il existe dans la littérature des modeles permeteanalcul de la résistance d’'un agglomérat.
Le modeéle de Rumpf fait référence dans ce domaoenpf, 1962). Cependant, il inclut de
nombreuses hypothéses simplificatrices qui le nehdsouvent inadapté (distribution
monomodale de la taille des particules, absenderdes frictionnelles, absence de prise en
compte de la densification des agglomérats au abwgzrocessus d’agglomeération). De plus
la rupture y est considérée comme un phénoméenevemi@nt simultanément pour tous les
liens entre les particules. C’est pourquoi Kenda8i88) a proposé une théorie ou les liens
entre particules se rompent de maniére plus pregesNéanmoins, les modéles proposés ne
parviennent pas a prendre en compte les trois gomencipales agissant au sein d’'un
agglomérat. Ceci réduit notablement leur applidghiDe plus, méme dans le cas ou la force
dominant la consolidation est connue, il est imjmssie prédire I'effet d’'un changement des
conditions opératoires sur la consolidation d’'uglamérat. Le développement de modéles
plus complets reste donc un des challenges delééla I'agglomération.
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1.1.2.2.2. La croissance

La croissance des agglomérats dépend, entre adgrdeur déformabilité et de la
disponibilit¢ en liquide a leur surface. Deux phaux phénomenes sont susceptibles
d’entrainer la croissance des agglomérats :

- le layering qui consiste en I'adhésion de particules ou déspagiglomérats a la
surface d’'un agglomérat de plus grande taille,
- la coalescenceu cours de laquelle ce sont deux entités du nw@nare de taille
qui vont entrer en contact.
Classiquement, le processus d’agglomération eshieéaau travers de I'évolution de la taille

moyenne des agglomérats en fonction du temps dexage (figure 1.7).
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Figure 1. 7. Effet de la teneur en eau sur la garsce d’un mélange de sulfate de sodium et
de cellulose dans un mélangeur a fort cisailleméhj nucléation seule, (2-4 ) induction et
croissance rapide, (5) croissance rapide et rupt@roornaert et al., 1998)

Ce type de représentation permet de mettre enmsades phases suivantes (Hoornatdl.,
1998 ; Wauterst al, 2002) :

- la phase daucléationau cours de laquelle 'agglomérat initial va serfer,

- la période d’'induction qui voit le nucleus se cditgy sans croissance,

- la phase de croissance par coalescence qui intergieles agglomérats sont
suffisamment déformables pour coalescer sans y&it de liquide en surface ou
guand ils se sont suffisamment compactés pour qudit a leur surface une
couche de liquide susceptible de les lier (pour waleur de saturation proche de
0.85 selon Wauterst al. (2002),
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- Enfin, une phase de rupture et d’attrition peutaagjire dans les systemes ou les

agglomérats séchent et deviennent fragiles.

Deux grands types de croissance peuvent étre @zse(iveson et lister, 1998a) : les
systemes a croissance continue ou la taille deglbamgérat augmente linéairement avec le
temps (figure 1.7 courbe 5) et les systémes asaonie aprés induction ou il existe une
période durant laquelle la croissance ne se maeifpse faiblement. La croissance continue
intervient pour les systemes constitués d’agglotadragiles ou déformables élaborés a partir
de particules de grande taille, dont la répartigpanulométrique est étroite, et en présence
d'un liant peu visqueux. Les systémes présentamt cnmvissance apres induction sont
constitués d’agglomérats résistants élaborés dar gt particules initiales fines dont la
répartition granulométrique est large et qui s@yl@amérées en présence d’'un liant visqueux.
La déformation de ces agglomérats n’est pas asggariante pour gu’ils puissent coalescer
en I'absence de liquide a leur surface. Ainsi, apa€formation du nucleus, il persiste un délai
au cours duguel une faible croissance aura lieiéés nuclei vont se consolider. Si celle-ci
est suffisante pour permettre I'éjection de liantsairface, et si la répartition en liant est
homogene (Twet al, 2007), ils vont commencer a croitre de maniéngomante jusqu’a ce
gu’une taille critique soit atteinte et qu’'une distition monomodale soit obtenue.

Ilveson et lister (1998a) ont montré que le typeméssance va étre déterminée par la valeur
de deux parametres : la saturation maximale desspr liquide liant (ég. 1.1) et I'étendue de

la déformation des agglomérats au cours de I'im@agtl.2) :

,0|* gmin

S

max

(1.1)

ol w représente la teneur massique en liquide.et p, sont respectivement la densité du
solide et du liquide ek, est la porosité minimale des agglomérats pourcdeslitions

opératoires données.

2

ngC
2Y,

Ster = (1.2)
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Le nombre de Stocke lié a la déformati@t,,, , est le rapport entre I'énergie cinétique due a
limpact et I'énergie absorbée par 'agglomératesiai sa déformation plastiqué, représente
la vitesse des collisions au sein du mélangeurtdmteur epp, et Y, représentent

respectivement la densité des agglomérats et |l dgeucontrainte dynamique. Ces deux
dernieres grandeurs sont mesurées lorsque I'aggibratteint sa porosité minimade,,. Les
différents types de régimes de croissance peuveatréprésentés en fonction des valeurs

prises pa6, et St (figure 1.8).
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Figure 1. 8. Carte du régime de croissance (Ivesidister, 1998a)

Sur cette carte du régime de croissance figurentégimes de croissance apres induction et
de croissance continue déja abordés. Il apparalegnt une zone ou seule la nucléation
peut avoir lieu. A ce stade, il n’y a pas suffisaeminde liant pour permettre une croissance
ultérieure a la formation du nucleus. La zone gpoedant au crumb correspond a des
agglomérats trop fragiles pour former des strustygpermanentes. Enfin, pour des teneurs en
liant trés élevées, la carte du régime de croissaret en évidence une zone de sur-mouillage
ou le systeme va se présenter sous la forme d'atee ette représentation permet de décrire
gualitativement la croissance des agglomérats ekptiquer les effets de différents
parametres sur leur croissance. Elle nécessitemdas une étude approfondie afin de
délimiter plus précisément les différentes zonesrdessance. Dans ce sens, les travaurtTu
al. (2007) ont recemment permis de décrire avec ptuprdcision la limite entre les zones
d’induction, de croissance continue et de crumbard®ins malgré toute les précisions

ultérieures qui pourront étre apportées a la déimides différentes zones de croissance, la
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connaissance préliminaire des valeurs S$jg et St,, font de cette représentation un outil

descriptif et non prédictif. De plus, trois écudiisitent I'utilisation de cette carte de régime
de croissance : (i) le modéle rhéologique utiliséraécrire le comportement des agglomérats
est relativement simple et ne fait intervenir qee déformations élasto-plastiques alors que le
comportement des agglomérats est plutdt viscoeélasstique, (i) la carte de régime de
croissance ne prend pas en compte la viscositéadtl dui devrait étre inclue dans la
représentation comme un troisieme paramétre indigmen enfin (iii) il est difficile de
connaitre avec précision la vitesse des impactsaunxdu malaxeur.

Comme nous venons de le voir, la grande majorigtdezaux portant sur 'agglomération
s’est intéressée a suivre I'évolution des parammegranulométriques en fonction du temps.
D’autres auteurs (Kristensen, 1996 ; Sat¢lal, 2005) ont proposé de suivre I'évolution de
ces parametres en fonction de la teneur en lianiré 1.9).
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Figure 1. 9. Evolution de la fraction massique dgst classes granulométriques (fine,
intermédiaire et grossiere) et dgoten fonction de la teneur en liant, (Saleh et2005)

Trois périodes vont se succéder en fonction derlaur en liant :

- une premiere période, intervenant apres la nuoléates particules natives, au cours de
laquelle la masse de chacune des fractions ainsilgud, vont rester quasiment
constant. Le principal mécanisme ayant lieu au salar ce régime est la densification
des agglomérats sous l'effet des forces de cigadli¢ associées au malaxage,

- une seconde phase pendant laquelle la fractionings a diminuer au profit de la
fraction de taille intermédiaire. A ce stade, Igmdede saturation est suffisamment élevé
pour que le liquide exsude a la surface des agghkisi@ntrainant un processus de

layering entre les agglomérats de petite taillegtagglomérats de taille intermédiaire.
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Néanmoins, ce phénomene n’est pas suffisant pduatiear une augmentation dgod
gui demeure constant.

- Une derniére phase au cours de laquellesdeetla fraction massique de particules de
grande taille vont augmenter de fagcon importanterégime ne débute que lorsque la
fraction massique de fines devient nulle. Les aggiats sont composés de
I'association par coalescence d’agglomérats dde taitermédiaire et forment une
structure en forme de framboise. Cette derniéresghdintervient que lorsque les
agglomérats contiendront suffisamment de liquideurpalevenir plastiquement
déeformables (Kristensen, 1996).

A lissue d'essais complémentaires, il a été miseeidence que les limites des différents
régimes sont susceptibles de varier en fonctionliaht utilisé, de la granulométrie des
particules natives et des parameétres associésaméd#r de malaxage (vitesse de rotation,
charge en solide, débit d’aspersion du liant, daillt malaxeur). Néanmoins, pour chaque
essai mené, la transition entre les deux premiégimes intervient pour un degré de
saturation voisin et celle entre la deuxiéeme asigme zone se manifeste dans une gamme de
teneur en liant trés étroite qui correspond a reude leur permettant d’étre plastiquement
déformables (Kristensen, 1996). Malheureusemerite deneur en eau ne peut pas étre
prédite. Les auteurs considerent qu’une coalesceageeut avoir lieu que si une partie de
I'énergie cinétique est absorbée par une déformati@stique de I'agglomérat concerné.

1.1.2.3. Rupture et usure

Il y a deux mécanismes a envisager lorsque l'orsid@ne les phénomeénes de rupture : (i)
la rupture d’agglomérats humides et (ii) 'usureladracture d’agglomérats secs. Ce dernier
aspect ne sera pas abordé dans la mesure ourvliemielors d’étapes ultérieures a la phase
d’agglomération humide (séchage, convoyage...). Laselde rupture des agglomérats est
une étape importante puisque c’est durant cetiegegue le liqguide, comme il est rarement
dispersé de maniére homogene a l'issue du mouill@eouvoir se redistribuer entre les
différentes classes de taille d’agglomérats (Knigho4). La rupture peut, de plus, influencer
ou contrdler la distribution granulométrique finédReynoldset al, 2005), la taille maximale
des agglomérats (Schaefdral, 1990a ; Watanet al, 1995 ; Knightet al, 2000) ainsi que
leur résistance (van der Driesal, 2003).

Les schémas utilisés pour décrire la rupture ddmuri continus (fragile, semi-fragile ou

plastique) ne peuvent pas étre utilisés dans leecdd I'étude des milieux poreux qui
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présentent par définition des discontinuités. Uescdption simple du phénoméne de rupture
a été proposée par Subero et Ghadiri (2001). Bikeld distinction entre deux types de
rupture : celles qui entrainent une désintégrdtoalisée (pour les faibles vitesses d’'impacts)
et celles qui génerent une fragmentation aveatiggiation locale et extension de la rupture
a une plus large zone (pour les vitesses d’'impalcis €levees). Les travaux menés sur les
phénomeénes de rupture sont la plupart du tempsésah teneur en liant et angle d'impact
constants bien qu’il soit reconnu que ces factgorgent un réle déterminant sur le
comportement mécanique du milieu @al, 2004 ; Saminet al, 2004).

Alors que la rupture a été identifiee comme étarg phase importante dans les procédeés
d’agglomération en mélangeur a haut cisaillementdasts les turbines, c’est une phase de
'agglomération qui est tres peu étudiée et domhdalélisation n’est pas encore tres avancée
(Braumaret al, 2007). Sa maitrise plus globale repose :

- sur le développement de méthodes permettant dexmiéfinir les propriétés
macroscopiques des agglomérats (seuil de contraprafil et résistance des
fractures),

- sur la mesure de la rupture d’agglomérats donptepriétés sont connues, dans les
conditions d’utilisation des équipements,

- sur la réalisation d’études permettant de prédiseplropriétés d’agglomérats a partir
de la connaissance des interactions ayant lieachdlle microscopique (interactions

interparticulaires ou interactions particule-liant)

Cependant, les phénoménes de rupture ont récensustiter un regain d’intérét et se sont
vu intégrer dans les modeéles de bilan de populaestion 1.1.4.5) afin d’évaluer et de

prévoir leur impact sur la croissance des agglotaé¢kounslowet al, 2001).

1.1.3 Procédés et paramétres de I'agglomération par voieumide

L’objectif de cette section est de proposer undagpercu des principales technologies
utilisées industriellement dans le cadre du proadgglomeération par voie humide. Une
attention toute particuliere sera portée au malexagi est la voie par laquelle
'agglomération sera conduite dans la partie expéniale de ce manuscrit. Les mécanismes
de croissance des agglomérats sont extrémemenndiage des procédés utilisés, des
parametres opératoires choisis et des caractéiestigdes matiéres premiéres de la

formulation. Nous étudierons donc dans quelle neesels principaux parameétres (liés au

27



Chapitre | : Revue bibliographique

procédeé ou a la formulation) peuvent modifier lesppiétés des agglomérats (Schaafeha
al., 2000).

1.1.3.1. Les différents procédés de mise en forme

Il existe deux grandes catégories de procédés aeulgtion par voie humide : ceux
conduisant a la formation d’agglomérats par agitagt collision et ceux au cours desquels
intervient une phase de pressage.

o Parmi les procédés de mise en forme par pressag&pove lagranulation par
extrusion (figure 1.10). L’extrusion est un mode de misefeme dans lequel une
matiere malléable, passe, sous I'effet de la ppassi travers une filiere dont elle sort
sous la forme d'un profilé continu appelé « extrudéCette technologie présente
lavantage de fournir des extrudés de diametre iprét maitrisé. Ceux-ci sont
ultérieurement consolidé au cours d’'un post-trageir(séchage, refroidissement). La
sphéronisation est également un des post-traitencentamment associé a I'extrusion

en particulier dans le domaine pharmaceutique.
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Figure 1. 10. Les différents types de filiéres thiesion (Castel, 1996)

o Parmiles procédés de mise en forme par agitatioalksion, on trouve :

- L’assiette granulatrice (figure 1.11) : elle permet d’effectuer simultareune mise
en forme d’agglomérats par roulement et une ciaasibn par ségrégation. Les
diamétres et les compacités des agglomérats obteoos tres sensibles aux
parametres opératoires. Elle permet I'obtentionnd’ulistribution granulométrique

resserrée rendant une classification ultérieurglénu
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Figure 1. 11. Assiette granulatrice (Castel, 1996)

Le tambour granulateur : il s’agit d'un appareil simple (figure 1.12) momandé

pour une production importante et continue d’ag@mats. Il présente 'avantage de
permettre de réaliser simultanément une agglonoérailivie éventuellement d’'une
réaction chimique, d’'un séchage ou d’une cristilis. Un tamis de recyclage est en

revanche obligatoire pour éliminer les hors cotes.
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Figure 1. 12 Tambour-granulateur (Castel, 1996)

Les lits fluidisés granulateurs (figure 1.13): dans ce procédé de mise en forme, |
liant est pulvérisé au sein d'un lit de poudredisé. L'opération peut s’effectuer en
continu ou en discontinu. Un enchainement de psosega alors se dérouler au sein
de cette enceinte : mélange de la poudre, moujligi@aulation, séchage, pelliculage
eventuel et classification des agglomérats fornmeforction de leur taille. C’est un

procédé «trois en un» permettant a la fois l'eggiration, le séchage et

éventuellement la mise en forme. Sa conduite ni#eassanmoins une grande rigueur.
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Figure 1. 13. Les différents types de lit fluidigéanulateurs (Castel, 1996)
Il existe un autre procédé utilisé dans le cadriagdglomération par voie humide. Il s’agit du

malaxage que nous allons détailler plus précisérdans le paragraphe suivant puisqu’ils
constituent la technologie employée dans le cadreayail expérimental présenté.

1.1.3.2. Le malaxage

Les malaxeurs (ou mélangeurs) (figure 1.14) étarfofs le siege d’'une agglomération a

sec spontanée par collision de particules, ils¢thadaptés a I'agglomération humide.

Figure 1. 14. a) malaxeur a fort cisaillement (¥&mix, n.d.) , b) malaxeur a faible
cisaillement de type planétaire (Quattro QPM20 aritary Mixer, n.d.)
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Les malaxeurs présentent 'avantage de pouvoireo@rec des poudres dont la distribution
granulométrique est tres large, et de permettrebonee distribution des liants tres visqueux
(Knight et al, 1998). Ceci est d’autant plus vrai dans le cadréutilisation de mélangeurs a
haut cisaillement (figure 1.14a) qui se différentieles mélangeurs a faible cisaillement
(figure 1.14b) par une vitesse de rotation des fasbirés supérieure (>10 ri)s De
nombreux types de malaxeurs sont utilisés indllement (Castel, 1996). A I'échelle du
laboratoire, en revanche, le type le plus souvetgnu est le mélangeur a mouvement
planétaire, apprécié pour sa souplesse d'utilisati@ réle du malaxeur peut en fait étre

schématisé par la figure 1.15 :
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Figure 1. 15. Réle du malaxeur (Charonnat, 1999)

Il a pour double mission (i) deousculed’ordre des constituants afin de former des volumes
unitaires contenant chacun une partie homothétigpseentités présentes dans la cuve et (ii)

de lesrapprocherafin de donner au matériau des propriétés homagéne

1.1.3.2.1. Les différents types de malaxeurs

Le mode de fonctionnement du malaxeur est décritgpposition de son axe principal au
cours du malaxage (Charonnat, 1999) : verticalazdwotale ou inclinée. Les malaxeurs sont
constitués d’'une cuve et d'un ensemble d’outilsbdessage. Les cuves sont soit fixes soit
animées d’un mouvement de rotation autour de leepaincipal. Les outils de brassage sont
constitués principalement de pales qui peuvent@éai@es, ajourées ou en forme de peigne.
Les pales sont soit montées sur des bras tournémirad’un axe, soit fixées directement sur

la cuve du malaxeur qui est alors animée d’un moave de rotation. Dans le premier cas, le
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malaxage est dit par action forcée et dans le sepanaction gravitaire. Les pales, soit par
effet direct soit par des effets d’entrainememigpmrtent des quantités relativement faibles de
matériaux d’'un point a l'autre de la cuve. Pourt@vies zones d’accumulation ou des
eléments particuliers viendraient se loger, il @8tessaire que ces effets d’entrainement se
fassent ressentir sur tout le volume concernéyk®me de brassage doit distribuer les grains
fins et I'eau dans tout le volume utile. Ce rédultst obtenu par des effets de cisaillement
crées par les arétes des pales. En plus des péltains malaxeurs sont équipés d'outils
particuliers de type batteur qui ont une actionefate cisaillement localisée dans le volume
décrit par I'outil. Les matériels utilisés pour liser le malaxage sont tres nombreux, on peut
distinguer six grandes familles : les malaxeurge\artical & action forcée ou gravitaire, les
malaxeurs a axe horizontal a action forcée ou taia@j les malaxeurs a axe incliné a action
gravitaire et enfin les malaxeurs continus. Il méx pas de séparation stricte entre action
forcée et action gravitaire, les deux actions étanfours conjointes. La désignation permet

seulement de mettre en évidence I'action prépontirzour chacun des malaxeurs.
1.1.3.2.2. Le cycle de malaxage
Le cycle de malaxage correspond a I'ensemble démaaui s’effectuent entre le début
du remplissage de la cuve et la fin de la vidamgatfel et Charonnat, 2003). Il n’a de sens

gue dans le cadre du malaxage discontinu. Il peetd&crit par la figure 1.16.

Massa

Temps

—_— L1

1 @ introduction des constituants solides

2 : introduction de I'eau

3 : introduction d'ajout, adjuvant, sau complémentaire...
a : malaxage & sac

b : malaxage en présance d'eau

¢ temps de malaxage

4 : vidange du malaxaur.

Figure 1. 16. Exemple d’'un cycle de malaxage, (CGhaat, 1999).
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On définit les différentes phases de malaxage ddadmn suivante (Ferraris, 2001 ;
Charonnat, 1999) :

- malaxage a sec : période comprise entre le démgadporation des granulats et le
début d’incorporation d’eau et ou des adjuvants,

- malaxage humide : période comprise entre le démitatiuction de I'eau et la fin
de la vidange du malaxeur,

- temps de malaxage : trés souvent, la durée du agearst définie comme le
temps écoulé entre le chargement du premier coastitet la vidange du
malaxeur. La RILEM (Réunion Internationale des Labaires d’Essais et de
Recherches sur les Matériaux et les constructiargg)ant a elle définie le temps
de malaxage comme étant la période entre le chamfedu dernier constituant et
la vidange du malaxeur (Beitzel et Charonnat 2008k deux définitions sont

néanmoins acceptees.

1.1.3.2.3. Efficacité du malaxage

La littérature fait état de deux méthodes difféesnpermettant de vérifier I'efficacité du
malaxage.
La premiere est la courbe du wattmétre, utilis§eude1928 pour mesurer la puissance du
moteur et contréler indirectement la qualité detom& Son usage a été étendu a d’autres
types de matériaux et de malaxeurs pour vérifeffitacité du malaxage pour des modes de
fabrication continus ou discontinus. Charonnat @%®uligne l'intérét de ce type de mesures
pour vérifier la régularité des fabrications. La&dhe derriere son usage est basée sur le
principe du rhéometre reliant la contrainte a leesgse de déformation. Dans le cas de la
courbe du wattmetre, la vitesse de déformationltesie la vitesse de rotation de la péle et la
consommation énergétiqgue enregistrée traduit latra@iote qu’oppose le matériau au
mouvement de la pale. Dans le cas de milieux costinl’échelle macroscopique, la variation
de la vitesse de la péale et le suivi de I'évolutdm la puissance permettent une approche
rhéologique du mélange. Cependant les données udseme permettent en général pas
toujours le calcul des parametres rhéologiques snsnités fondamentales, les écoulements
de ces matériaux étant rarement laminaires en ptiodu(Ferraris, 2001). Comme il est
possible de le voir sur la figure 1.17, I'enregistient de la puissance consommeée au cours du
malaxage montre bien I'évolution de 'homogénématde la consistance en fonction du

temps.
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Figure 1. 17. Progression de 'hnomogénéité de ciasice du béton, (Charonnat, 1999)

Cette méthode de mesure de l'efficacité du malaxaige qu’elle puisse étre utilisée en ligne
pour évaluer en continu I'évolution de la consistaret de I'homogénéisation, ne fait
cependant pas l'unanimité. Selon Ferraris (20GLimésure de la consommation énergétique
permettrait uniquement de comparer des mélangdiségavec le méme malaxeur ou de
suivre la maniabilité d’'un mélange au cours de mataxage. Pour lui, une méthode directe
par prélevement est plus a méme d’assurer le derdedla qualité du mélange.

Des échantillons sont prélevés dans différentetsegal’un malaxeur ou a des temps variés au
cours de la vidange, pour étre analysés. La qudlitéhalaxage ou l'efficacité d’'un malaxeur
sont considérées comme satisfaisante si la pratéadé présence d’'un élément quelconque
en un point particulier de la cuve est uniquemeawp@rtionnelle au nombre d’éléments
formant le composant considéré. La teneur en lgeient alors un des indicateurs de
I'efficacité d’'un malaxeur. Le calcul de sa valauoyenne, de son écart type et de son
coefficient de variation au sein de la cuve donnemw information sur ’lhomogénéité de sa
répartition. Le calcul du coefficient de variati(proposé par la RILEM) est la seule tentative
de standardisation du procédé de mesure de I'efficdu malaxage (Ferraris, 2001).

Sur le méme principe, la qualité de la fabricatpmut étre jugée en définissant le volume
minimal représentatif du mélange. Ce volume, puidrasard dans le mélange, est celui pour
lequel on retrouve la proportion de chacun destdoasts (Charonnat, 1999). Plus il est petit
et meilleure sera la fabrication. Cependant, isexun volume minimal en dessous duquel il

n’est physiquement pas possible, avec une prot@ldisonnable, de retrouver par analyse
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tous les constituants du mélange : ce volume miniesa appelé échelle dimensionnelle
critique. Pour obtenir un mélange idéal, il fauteqle malaxage réduise [I'échelle
dimensionnelle servant de référence a la mesufaatmogénéité.

Afin d’assurer une meilleure maitrise de I'homogséaton la caractérisation du type

d’écoulement au sein des malaxeurs devient indsgige.

1.1.3.2.4. Caractérisation des écoulements audesrmélangeurs planétaires

L’étude approfondie de I'écoulement des constitsi@in mélange granulaire est réalisée
par une méthode de suivi d'un traceur radioacki# :PEPT (Positron Emission Particle
Tracking). La justesse des informations fournigzose sur le choix d'un traceur dont les
caractéristiques doivent étre proches de cellepddgules constitutives du milieu afin que
leur comportement soit assimilable. Des études swers@ir des mélangeurs horizontaux
(Bridgwateret al, 1993, Broadbentt al, 1995, Forreset al., 2003) ont permis de montrer
d'une part l'influence de la vitesse de rotatiors géles et de la vitesse de déplacement du
traceur et d’autre part celle du taux de remplisséig mélangeur sur I'écoulement. Il a été
montré que pour un faible taux de remplissage,davement s’effectue principalement dans
un lit agité au fond du mélangeur alors que pouramplissage plus élevé, la rotation autour
de 'axe du mélangeur est continuelle entrainaui facilement les particules et minimisant le
glissement du produit sur les pales. Ces étudeg@esesur des mélangeurs horizontaux ont
egalement permis de prouver I'existence de deuastypecoulement radicalement différents
suivant que I'on se trouve confronté a des miliburmides ou secs. C’est dans ce cadre la que
s’inscrivent les travaux de Laurent (2005) qui sasaché a décrire trés finement, grace a la
méme technique PEPT, I'’écoulement de milieux geires secs puis humides au sein d’'un
mélangeur planétaire.

Concernant les milieux secs, cette étude a permisndttre en évidence un écoulement
simultané de l'intérieur du malaxeur vers I'extérieet du haut vers le bas. Néanmoins,
comme le montre la figure 1.18., la direction pipade du déplacement est imposée par la
rotation du bras du malaxeur autour de I'axe du 6@st donc a cette direction générant un

eécoulement toroidal que se superpose un mouvertiptigae concentrique.
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Figure 1. 18. Schéma d’écoulement dans un mélanganétaire pour un milieu sec,
(Laurent, 2005)

Cette étude met en évidence deux régimes de moumwemen mouvement lent ou la
particule se déplace de la partie centrale vepgighérie et de bas en haut jusqu’a ce qu’elle
accede a une hauteur critique et retombe, un moewenapide elliptique et toroidatf(ci-
dessus). Les données de la technique PEPT, apeésnalyse en transformé de Fourier, ont
montré que I'évolution axiale, radiale et azimuidés éléments du mélange est dépendante de
1/ (ouf est la fréquence de rotation). Cette dépendandé'eprésente une analogie avec la
loi de Kolmogorov-Obukov (efi*®) ou la loi de Heisenberger (/) décrivant toutes deux
I'écoulement de fluides turbulents. Ainsi, sansortga au calcul précis d’un nombre de
Reynolds, Laurent (2005) a pu décrire le caractéreulent de I'écoulement d'un milieu
granulaire sec au sein d’'un mélangeur planétaioac€nant les milieux humides, la méme
étude a pu étre réalisée. L'une des grandes diifésepar rapport a I'écoulement d’'un milieu
sec, est la présence d’'un second mouvement rafatihme le montre la figure 1.19, qui est
une coupe transversale de la cuve du mélangeuétpias il existe un deuxieme mouvement
toroidal et elliptique superposé au premier. Algue le mouvement elliptique concentrique
inférieur tourne dans le sens des aiguilles d'uioatne, le second présente au contraire une

rotation anti-horaire.

Figure 1. 19. Coupe transversale du bol du mélangéanétaire au cours du malaxage d’'un
milieu humide, (Laurent, 2005)
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Le déplacement des particules dans les differdatssaxial, azimutal, radial) présente une
périodicité plus marquée en milieu humide qu’eniguilsec, ce qui suggére un meilleur
ordonnancement des systemes humid&sfluence du batteur est ainsi d’autant plus glan
gue le systéeme est humide et devient donc moisspdisf. Le profil des vitesses moins élevé
gu’'a I'état sec entraine 'accumulation et la conotjga du matériau a proximité des parois
durant le mouvement lent. C’est donc dans cettéomégariétale que s'effectuent les
transitions entre les états pendulaires, funiceda@t capillaires. A l'instar des milieux secs, la
position des particules dans les plans axiaux atstrersaux dépend de la fréquence de
rotation du malaxeur enfl/ On peut donc également conclure a un écoulernemtlent au

sein de la cuve.

1.1.3.3. Les parameétres influents

De nombreux parametres sont susceptibles d'agir [®wolution du processus
d’agglomération et sur qualité du mélange finals @arameétres sont en rapport soit avec la

nature du liant ou de la poudre a agglomérer,as@t les conditions opératoires.
1.1.3.3.1. Les paramétres opératoires influents

Les principaux parameétres opératoires susceptibmfluencer le procédé
d’agglomération par voie humide concernent le md@gport du liant de granulation et

l'intensité d’agitation. Les points suivants nedesg donc une attention particuliére :

- Mode d’administration du liant : il va influencer la qualité du mélange solide /
liquide dans la mesure ou une bonne dispersiomdaire un mouillage uniforme et une
nucléation contrélée. Dans le cadre de I'agglon@mgbar voie humide classique, il existe
deux grandes méthodes de mise en contact entrguidd et le solide : le versement du
liquide ou son atomisation au sein du mélange. l&dhode d’administration du liant
modifie la taille des nuclei de départ et le moéectbissance des agglomérats (Knight
al., 1998). Scotet al. (2000) ont montré que le procédé par versemerdiagtla formation
d’une distribution initiale bimodale composée desgagglomérats poreux dont la vitesse de
croissance est rapide. Comparativement au proagtkélmnt est pulvérisé, le versement du
liquide génére une inhomogénéité de répartitiofiadu créant des zones d’humidité élevee

ou la croissance sera préférentielle (Knigihal, 1998).

37



Chapitre | : Revue bibliographique

- Taille des gouttes c’est un parametre clé qui a fait I'objet de moeuses études dans
le cadre des procédés de granulation ou le liqgagtedistribué au moyen d'une buse de
pulvérisation. La taille des gouttes va avoir upatt sur leur temps de pénétration au sein
du lit de poudre (At al, 2008), sur la répartition de liquide au sein délangeur pendant
la phase de nucléation, sur la durée de la phaseodsolidation (Gluba, 2003) et la
cinétique de croissance des agglomérats @eal.,2002). La maitrise de la taille des
gouttes va également permettre un meilleur contlélda taille des agglomérats (Nienow,
1995 ; Waldie, 1991). Il a effectivement été morithaaldie, 1991 ; Schaafsned al, 1998)

gu’une goutte tendait a former un agglomeérat sklaelation suivante :
d, =d4 (1.3)

ou d,est le diamétre de I'agglomérdf,est le diametre de la gouttereest une constante

dépendant de la nature du liant et de celle dela mouillée. L’augmentation de la taille
des gouttes induit également un élargissement distidbution de la taille des nuclei, ceci
tout spécialement lorsque la nucléation s’effegtaiele mécanisme d'immersion (Ceylan et
Kelbaliyev, 2001 ; Abbergest al, 2002 ; Vilhelmsen et Schaefer, 2005). La problixpea
posée par la taille des gouttes est aussi lieaiagd’elle n'est pas forcément la méme en
sortie de buse et lors de sa rencontre avec lacde la poudre. Ceylan et Kelbaliyev
(2001) ont en effet montré que les gouttes de graaitle avaient tendance a se rompre et
que les gouttes de petite taille présentaient alesforte propension a la coalescence. Leurs
travaux ont permis de mettre en évidence que lle taaximale des gouttes était d’autant
plus élevée que le temps de chute (temps entitdtion de la pulvérisation et le collage du
liquide a la poudre) était court toutes conditiopgratoires étant maintenues constantes par
ailleurs. Les nombreuses études réalisees surdukinfe de ce paramétre opératoire
montrent bien I'enjeu de sa maitrise pour 'am@limn du contrdle de I'agglomération. Les
travaux de Schaafmat al. (2000) ayant permis le développement d'une buse de
pulvérisation assurant une distribution monomodake gouttes est une des voies permettant

d’atteindre cet objectif.

- Influence du débit de liant: plus celui-ci augmente et plus la vitesse dessanice
des agglomérats est élevée (Schaafaial, 1999). Il est généralement accepté que
'augmentation du débit d’alimentation en liquidetraine également une augmentation de
la taille des agglomérats. Cependant ceci peutpgtreoqué par 'augmentation de la taille

des gouttes qui accompagne toujours une augmeanthiidébit.
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- Position de la buse et de I'angle formé celle-ci modifie la taille et la forme de la
zone de nucléation et donc la dispersion du lidatigmentation de la hauteur et de la taille
de I'angle va augmenter la surface mouillée ceinguit la réduction de la tendance des

gouttes a coalescer et réduit donc la taille didaibution de taille des nuclei produits.

- La force de cisaillement la force de cisaillement exercée au sein du xealava
avoir une influence sur la structure interne (pésmais aussi sur la forme de
I'agglomérat. Son augmentation va faciliter la éigion du liant en augmentant le flux de
poudre au travers de la zone de nucléation. Cdcaier une diminution de la taille des
agglomérats grace a la diminution de la quantitéase disponible par volume de poudre
(lveson et al, 2001). L'augmentation de l'intensité de la forde cisaillement va
généralement augmenter la consolidation, la cinétide croissance et la taille maximale
des agglomérats, du fait de I'élévation des frégasrde collision (Seet al, 2005). Il y a
cependant une limite a ceci dans la mesure ou napegrande vitesse d’'impact peut a

terme, entrainer une rupture des agglomeérats (Keighl, 2000).

Dans le cadre plus spécifique du malaxage I'optaitios du procédé de granulation par voie
humide repose également sur la maitrise des étigperansfert d’échelle et de mise au point
du design du systéme. De nets progrés ont ét&ééadu cours de la seconde moitié dif'20
siecle grace a l'utilisation systématique de I'gaaldimensionnelle qui s’est dans un premier
temps focalisée sur des designs trés basiques aeamasser a des configurations plus
complexes de type planétaire (Delaplatal.,2004, 2005 et 2007). Castel (1996) a établi une
liste des principaux parameétres permettant d’ogiémila conduite d'un mélangeur-

granulateur (tableau 1.1).

Tableau 1. 1. Influence des paramétres de conduit@élangeur-granulateur sur les
caractéristiques des agglomérats obtenus, (CaS@g)L
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Cette derniere n’est pas exhaustive puisqu’elldigggar exemple un des réles clé joué par
le design du malaxeur (Laurent, 2005). Néanmoiles rabntionne le taux de liant, dont on
sait que la teneur idéale, généralement nécesadmeproduction d’agglomérats, est celle
précédant la prise en masse du milieu en une pategnt, 2005), mais également la taille
des particules qui est un des parametres de fotimulauxquels nous allons désormais nous

intéresser.

1.1.3.3.2. Les paramétres formulation influents

Les parametres de formulation susceptibles d’awair impact sur le procédé
d’agglomération par voie humide sont, comme nolamsalle voir par la suite, liés a la nature

du liant ou a celle du solide :

- Teneur en liant: 'augmentation de la teneur en liant est progid&accélération du
phénomene de consolidation (Tah al, 2006 ; Ivesoret al, 1996) du fait du pouvoir
lubrifiant du liquide de granulation permettant igarrangement des particules dans une

configuration plus compacte.

® PVP Kollidornrs S0(3. 5 & 8 wt “a)

3 o PVP/PVA Kollidon® VAS4 (10, 20 & 30 wi %)
I.,l‘::':l = a HPMC Methocel® ES (3.6 & 8 wt %)

) O HPMC Methocel® E15 (2, 3.5 & 4.5 wi %)
7 PVP Rollidon = 25(3 & 20 wi %)

1200

g

800 -

Mean granule size

600

1
0 20 40 60 80 100
Liquid saturation. %

Figure 1. 20. Evolution de la taille moyenne deglameérats en fonction du degré de
saturation des pores pour différents mélanges delps et de liants (Ritala et al., 1988)

Au-dela d’'un certain seuil, la poursuite du mogj#ava néanmoins conduire a une transition
meécanique au cours de laquelle les agglomératemidnant plus déformables. Il s’ensuit
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une réduction du coefficient de restitution lorss denpacts entre agglomérats et une
augmentation de la quantité de liant disponibleur kurface. Ces deux facteurs sont la
manifestation du phénomene de coalescence (Krestensal, 1985 ; Knight, 1993). Ritala

et al. (1988) ont montré que c’est la saturation desgqre est le facteur critique de tous
ces phénomenes : 'augmentation de la teneur ah\& entrainer la saturation des pores
des agglomérats ce qui permet de passer, surttadiarégime de croissance, de la zone de
nucléation a une des zones de croissance. La fig@@ montre en effet que la taille des
agglomérats est étroitement liée a la saturatieanpdees des agglomérats. L’augmentation
de la teneur en liant va donc induire une élévatierla saturation du milieu conduisant a
une taille finale des agglomérats plus élevée rmdgmlement a un élargissement de la
répartition granulométrique (Abberget al, 2002). Leuenberger (1994) a montré que la
quantité optimale de liant a ajouter au cours dgdaulation humide correspond a la limite
inférieure de I'état capillaire définit par Newdt Conway-Jones (1958) ce qui correspond a

un état saturé ou proche de la saturation (Kreght, 1998).

- Viscosité du liant: son augmentation va altérer la distribution @untl au sein du
mélangeur, modifier les mécanismes de nucléatioriaetiter la coalescence par les
dissipations visqueuses (Schaefer et Mathiesergal98loornaeret al, 1998 ; Ivesoret

al., 1996 ; Kenningleet al, 1997 ; Fuet al, 2004 ; Realpe et Velazquez , 2007). Ceci va
donc conduire a la genese d'une distribution g@métrique plus étendue, et a une
modulation de la vitesse de croissance (Johans8ohetefer, 2001). Enfin, la viscosité du
liant va modifier les mécanismes de rupture quorsied’autant moins importants que le
liant sera visqueux (Kenninglest al, 1997 ; Eliaseret al, 1998 ; van der Driest al,
2003).

- Tension superficielle du liant: la résistance des agglomérats diminue avenkde
superficielle du liant (Iveson et Lister, 1998wesonet al, 1998 ; Knight, 2001 ; Simons et
Pepin, 2004) du fait de sa proportionnalité avesuacion capillaire. Iveson et Litster
(1998b) ont également montré que la diminution adehsion superficielle du liant va
augmenter la vitesse de consolidation des aggldamétadiminuer le seuil de contrainte
dynamique de la formulation modifiant ainsi le pbd@ne de croissance qui passe du mode

par induction a la zone de crumb via le mode diessance continue (figure 1.8).
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- Taille des particules: leur diminution ralentit la vitesse de consolidat et de
croissance par augmentation de la densité desfricinterparticulaires et par diminution
de la taille des pores au travers desquels le pant étre éjecté (Schaefetr al, 1990b ;
Iveson et Litster, 1998b ; Franks et Lange, 1998n der Drieset al, 2003, Iveson et
Lister, 1998b ; Iveson et Lister, 1998c ; Schaefal, 1990b). Il s’ensuit une modification
du phénoméne de croissance des agglomérats q@& @gada zone de crumb a la zone de
croissance par induction via la zone de croissaacginue. Abbergeet al. (2002) ont
observé que l'augmentation de la taille des pddginduit une augmentation de la taille
des agglomérats suite a I'amélioration de la deratibn et du phénoméne de coalescence.
Ces résultats ont été enrichis par d’autres équipaest al, 2007, Realpe et Velazquez,
2007) qui ont observé que ce phénoméne s’inverdim elagglomération. Ceci s’explique
par des phénoménes de rupture qui prennent alalsskeus (Johansen et Schaefer, 2001 ;

Kenningleyet al, 1997).

- Distribution de taille des particules: elle va influencer la vitesse de croissance des
agglomérats. Un distribution étroite conduira a wiiesse de croissance relativement
constante en fonction du temps. A l'inverse, poes distributions plus étendues, la vitesse
de croissance augmente entre les phases de noléatie croissance par coalescence pour
décroitre par la suite (Ivesan al, 2001). Le mode de la distribution va aussi jaugrdle
important sur ce parametre puisqu’une distribubonodale va entrainer une croissance en
deux temps des agglomérats, d’abord rapide pussiphie alors que I'inverse a lieu dans le
cas d’'une distribution unimodale (Realpe et Vel&zu2007). Le second parameétre sur
lequel va jouer la distribution granulométrique kstésistance des agglomérats qui sera
d’autant plus prononcée que la distribution gramdtriique sera étendue (Johansen et
Schaefer, 2001).

Comme nous venons de le voir, nombreux sont leanpatres, relatifs aux produits ou au
procéde, susceptibles d’interférer sur la bonnecheamde I'agglomération. D’'une étude a
lautre, il arrive de plus que leurs effets sur learactéristiques des agglomérats se
contredisent. Ceci est lié a certaines lacunestqundescription des conditions opératoires.
Il s’est donc avéré nécessaire de mettre en plans k& cadre de la maitrise de ce procédé,

des grandeurs adimensionnelles susceptible d’eficaerda compréhension.
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1.1.4 Les outils de maitrise de I'agglomération par voidaumide
1.1.4.1 Maitrise des conditions opératoires dans la zeneutléation

Les parametres de la zone de nucléation ont loqmgeyouffert d’'un manque de précision
dans leur description tant et si bien qu'il étafficile de reproduire les essais dans le cadre
d’'un changement d’équipement ou d'un transferttibfle. Tardost al. (1997) et Watanet
al. (1997), ont été les premiers a standardiser larigion de la zone de nucléation en
comparant le débit de distribution du liant a lHleade la zone de nucléation et au flux de
poudre la traversant. L'augmentation de ces dewxiels parametres réduit la distribution de
taille des agglomérats et améliore 'homogénéité&apartition du liant au sein du milieu.
Lister et al. (2001) ont, pour leur part, mis au point une geamdadimensionnelle afin de
maitriser au mieux les conditions opératoires ingdata la zone de mouillage. Il s’agit du flux

d’atomisation adimensionné dont I'expression esulaante :

%% (1.4)

ol V est le débit volumique assuré par la buse de psalé)n,A est le flux de poudre

traversant la zone de mouillage @&test la taille moyenne des gouttes produite pamukeb

C’est un outil permettant d’évaluer a la fois lalifg¢ de la distribution du liquide juste apres
le mouillage (Knight, 2004) mais aussi la distribaot de taille des nuclei puisque la

proportion de gouttes formant directement un nwclest uniqguement fonction d&/,
(Hapgoodet al, 2004). Des valeurs faibles & (<0.1) entrainent une bonne dispersion du

liant. Dans ces conditions, une goutte tend a formmenuclei : on est alors dans un régime
d’agglomération contrdlé par la goutte qui est s ttois mécanismes de nucléation décrit
par Hapgoodet al. (2003). En fonction du temps de pénétration dgdatte () et des
caractéristiques de la zone de mouillage, trois amémes de nucléation vont pouvoir
exister : un mécanisme de nucléation contrdlé pagdutte, un mécanisme de nucléation
contrélé par la dispersion mécanique et enfin gmré intermédiaire. Ces trois régimes sont
représentés sur la carte du régime de nucléatigar¢f 1.21) ou figure en abscisse le flux
d’atomisation adimensionné et en ordonnée le ramure § et le temps de circulation de la
particule (¢).
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Figure 1. 21. La carte de régime de nucléation, ftf@od et al., 2003)

Dans le régime contrblé par la goutte, le liquidmgire dans le réseau poral généré par les
particules de poudre presque instantanément eéstidbdtion de taille des nuclei refléte celle
des gouttes. Ces conditions sont réalisées lorkgikix de poudre a travers la zone de
nucléation est élevé (Aat al, 2008). Dans le régime intermédiaire, plus diléi@ contrdler,

la dynamique de pénétration de la goutte et lesefode cisaillement générant la dispersion
ont une importance égale sur la nucléation. Laioglaentre la distribution de la taille des
gouttes et la distribution de taille des nucleidigparaitre progressivement jusqu’au régime

de dispersion mécanique (lorsque, >1) ou la nucléation et la dispersion du liant

interviennent grace a l'agitation. La méthode cleofour la distribution du liant n'a alors
plus d’effets sur les propriétés des nuclei. Laténprincipale de cette représentation réside
dans le fait que les limites précises entre lemihts régimes sont actuellement inconnues.
Néanmoins, elle a grandement facilité la comprébenge I'effet des parametres opératoires
sur le processus de nucléation.

Des travaux menés par Wildebaaral. (2005), ont permis de modéliser la distribution de
taille des nuclei dans le régime de nucléation rébitpar la goutte et dans le régime de
transition ainsi que d’étudier I'influence des dints parameétres opératoires sur la variation
de la répartition de taille des nuclei. Cette deneiest tres dépendante de la valeur prise par le

rapport d’aire de nucléation dont I'expressionlasuivante :

Ka=— (1.5)
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ou a,et ay sont respectivement les valeurs projetés des dassuclei et des gouttes. La

valeur de&K, est dépendante de la nature du liant et de cella goudre, ceci montre que,

dans le cadre du contrdle de I'opération de nucigatine grande attention doit étre portée a

la nature de I'association entre le liant et legipales.
1.1.4.2 Maitrise de la phase de consolidation

L’étude de cette phase de I'agglomération a peruisiévelopper deux modéles dont la
description va faire l'objet de la présente sectibe modele d’Ouchiyama et Tanaka
(1980) prend en considération le fait que les palgs sont maintenues par les forces
capillaires qui vont activer les forces frictioniesl entre particules du fait de la force normale
qui va les rapprocher les unes des autres. Il e théanmoins pas compte des forces
visqueuses susceptibles de s’exprimer en dynamigliequilibre, lorsque la compaction est

terminée, le systeme atteint sa porosité minimale :

1
— = (1.6)
(1_ ‘gmin )3 Kf
L’équation précédente prévoit que la vitesse depamtion K, et la porosité minimale,
sont liées : si la vitesse de compaction augmaihtes la porosité minimale doit décroitre. Ce

résultat est cependant en contradiction avec lesltaés expérimentaux d’lveson et Litster
(1998) ayant montré qu§, et ¢, sont des paramétres indépendants.

Le modele d’Enniset al. (1991) envisage pour sa part I'effet de la vis@ositi liant sur la

consolidation. Il prédit que la consolidation augweea chaque collision selon la loi :
% = 1-exp(-St, ) (1.7)

ou Axreprésente la réduction de I'espace interparticailhi et St, est le nombre de Stokes

(St, =8pu,al Quavecp ,Uy,aeti représentant respectivement la densité des pagicia

vitesse des collisions, le rayon des particulda eiscosité du liant). Ainsi, 'augmentation de

la viscosité du liant et la diminution de la tailles particules va diminuer la vitesse de
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consolidation. A I'opposé, 'augmentation de I'égierdes impacts va augmenter la vitesse de
consolidation. Ces tendances ont été confirméedrempntalement.

Si I'on commence a mieux comprendre I'effet de$édintes variables sur la consolidation, il

n'y a cependant pas de modele prédictif permeti@dants des conditions opératoires et de
formulation imposées, de connaitre précisémeratl'édé consolidation d’'un agglomérat. Un

tel modéle devrait étre capable de prendre en dération les trois forces agissant sur la
consolidation : les forces capillaires, visqueusefictionnelles. La meilleure connaissance

de l'état de consolidation permettra d’envisagemmaitrise de I'étape suivante qu’est la

croissance.
1.1.4.3Maitrise de la phase de croissance

En fonction des effets des collisions, c'est-a-diee leurs capacités a générer une
déformation permanente ou non, deux modeéles senbfhiem autorité dans la littérature en ce
gui concerne la description de la phase de craissdre premier est le modéle d’Eneisal.
(1991) et concerne la coalescence d’agglomératsdaormables, le second, le modele de

Liu et al.(2000), s’intéresse a la coalescence d’agglomdétsmables.

- Coalescence d’agglomérats non déformables (Ennad.et1991): ce modeéle est valide

lorsque les forces visqueuses sont plus forteslegiéorces capillaires et que les impacts
sont faibles. La coalescence va avoir lieu si If§reecinétique est entierement consommeée
lors de I'impact soit par dissipations visqueuseseain du fluide soit par pertes élastiques
dans le solide. Ce modéle prévoit qu'il va y awmalescence quand le nombre de Stokes

St, est inférieur a une valeur se{, donnée par la relation suivante :

- 1 h
STV :(1+Ej|n[h—a] (18)

Dans I'équation 1.8h, h, et e représentent respectivement |'épaisseur de laheoude
liquide, la hauteur caractéristique des aspériggsudface et le coefficient de restitution.

Selon la valeur prise past, et St, trois régimes de croissance seront observés :
lorsquest, << St,, toutes les collisions conduisent a une coalescgnelle que soit la taille

des agglomérats, il s'agit du régime non-inertildrsque St, = St,on se trouve dans le
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régime inertiel et I'aptitude a la coalescence @peahdre de la taille des agglomérats entrant
en collision ; enfin quandt, >> St, le systéme atteint le coating regime, a ce stageyne
collision ne conduit a la coalescence. Ce modete@iede prédire la taille maximale des
agglomérats susceptibles de coalescer, il n’infocapendant pas sur la cinétique de

consolidation qui va étre fonction de la fréquedes collisions entre agglomérats.

- Coalescence d’agglomérat déformables (Liu et &0 : dans ce modele, la coalescence a
lieu lorsque I'énergie cinétique de lI'impact eshsommée par dissipation visqueuse dans le
liquide et déformation plastique dans I'aggloménhtdéfinit les conditions permettant
I'apparition de deux types de coalescence : tygtdll (lvesonet al, 2001). La coalescence de
type | intervient lorsque les agglomérats coalescante aux dissipations visqueuses
intervenant dans la couche de fluide avant queléex phases solides des agglomérats ne se
touchent, la coalescence de type Il intervient,rpsai part, lorsque les agglomérats vont
ralentir puis s’arréter apres que leurs surfaceansentrées en contact. La figure 1.22 définit

les conditions pour lesquelles se manifestent dEsehts types de coalescence.

100 ¢

F horaasing I""‘,?sm System:
F Y. AT YIE* = 00
s
¥ halh, = 10
a U Dih, = 10
=, Credsng g
-
= Rebound
=
0 ¢ a=1
E ] : Type I
= TG Coalescence
e L e e linlBaifd
Type | Coalescence
q . . .

1.E6 1.E5 1.E-4 1.E-3 1.E-2 1.E-1 1.E+0
St = (0.5mU WDV )

Figure 1. 22. Représentation graphique des zonaslpsquelles intervient une coalescence
de type |, Il ou un rebond, Liu et al. (2000)

L’axe des abscisses fait figurer le nombre de Stokktif a la déformationj, ). Il s'agit

du rapport entre I'énergie cinétique liée a I'impat la déformation plastique générée au

sein de I'agglomérat. Son expression est donnékaparmule suivante :

ﬁuz
S e =..._—0 19
Tt 5%, (1.9)
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AN ing ~

ou D et m représentent les moyennes harmoniques des diamétreles massesy,

représente la vitesse des collisionsygtle seuil de déformation plastiquSur I'axe des
ordonnées figure le nombre de Stokes relatif agsipgitions visqueuses. Pour des faibles

valeurs dest,, I'aptitude a coalescer dépend uniquement delkuvalest,, comme dans le

cadre du modele d’Ennist al. (1991) décrit précédemment et les déformationst son

totalement élastiques. Quasigl; augmente, une déformation permanente des agglanérat

intervient et la coalescence est facilitée de dmaxiéres : (i) par la dissipation d’'une partie
de I'énergie de I'impact et (ii) par la genese @&wurface plane entre les deux agglomérats
créant une plus grande dissipation visqueuse ars clwurebond. Cette description permet de
prendre en compte le fait que lorsque la déformapiastique est suffisante, 'augmentation
de la vitesse des impacts peut augmenter I'aptifulzecoalescence en déplacant le systéeme
de la zone de rebond a la zone de coalescencegBeece modeéle représente une avancée par
rapport a celui d’Ennist al. (1991), il souffre des mémes limitations a saqoiil néglige les

forces capillaires.

Les modeles de croissance permettent de prédiréaile maximale accessible aux
agglomérats en fin de procédé et l'effet des dfiées variables sur leur croissance.
Cependant, aucun d’entre eux n’est utilisé inde&ment pour controler le procédé
d’agglomération (lvesoret al, 2001). Ceci est lié a la difficulté de la défimit de leurs
différents parametres, tout particulierement ceetatifs a la rhéologie des milieux, a la
fréequence ainsi qu’a la vitesse des impacts. Biem lgs apports théoriques des différents
travaux cités précédemment soient majeurs pourélianation de la compréhension des
phénomeénes, il est nécessaire de mettre en plase niedéles plus réalistes et

conceptuellement plus simples a manipuler

1.1.4.4Maitrise de la phase de rupture

Il'y a tres peu d’études portant sur la rupture atggomeérats humides et peu de modeéles
permettent de prédire les conditions qui lui sodtessaires. Analogiqguement a la démarche
employée dans le cadre de I'étude de la croissdesegglomérats, Tardes al. (1997) ont
défini un nombre de Stokes lié a la déformationdassus duquel la rupture va avoir lieu.
Cette approche, permettant de prédire la tailleimabe au dessus de laquelle I'agglomérat va
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se rompre, montre gqu’elle diminue lorsque le disaient augmente. Keninglet al. (1997)
ont mis au point une relation permettant de prédirerupture ou la persistance d’'un

agglomérat a la suite d’'un impact (éq. 1.9) :

3

»_ 1 ¢ puds,
" 540(1-¢?) u

c (1.10)

ou &, représente la déformation des agglomeésals, porositép la densité de I'agglomérat,
u la vitesse de limpacyla viscosité du liant etd,, le diametre moyen de Sauter.
Lorsques,>0.1, 'agglomérat va se rompre. L’augmentationlal¢aille des particules et la

diminution de la viscosité génerent une augmentadi, et va donc favoriser la rupture des

agglomérats. Il est en fait trés complexe de prélairupture des agglomérats car cela
nécessite la connaissance de nombreuses caragtesststructurales et opératoires.
Néanmoins, l'intérét de contrdler la rupture deglagpérats humides est un enjeu important
puisque cela permettrait de maitriser encore un jpesg I'étendue de la distribution
granulométrique (Tardost al, 1997 ; Ramakest al, 1998 ; Knightet al, 2000).

1.1.4.5Les bilans de population

Dans la modélisation des procédés, les bilans démaet d’énergie sont des outils
essentiels pour décrire les changements intervemantours d’'une réaction chimique ou
physique. Dans le cadre des procédés particulaireautre type de bilan est nécessaire pour
décrire I'évolution des parametres de la populatienparticule au cours de I'opération : ce
sont les bilans de population. Actuellement, cet $em outils les plus fréquemment utilisés
pour décrire et contréler une large gamme de phénesicomme par exemple, la floculation,
la cristallisation, la polymérisation et donc laagulation (Verkoeijeret al, 2002). Cette
meéthodologie purement mécanistique présente moined@t dans le cadre de notre sujet,
néanmoins, le succeés dont elle bénéficie, si l'ojuge par le grand nombre de publications
qui y font référence, justifie un court développeitnau sein de cette section afin de donner
les clefs de sa compréhension. Pour plus de poé¢isbus renvoyons le lecteur a un travalil
de synthese sur ce sujet effectué par Cametrah (2005).

Dans le procédé de granulation humide, les bilanpapulation, constituant une équation de
continuité, expriment les changements de la digfob de taille des particules au cours du

temps. lls permettent d’évaluer comment le nomlerpatticules () d’'une taille donnéeva
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évoluer au cours de la granulation (Darektisl, 2005). Une des équations les plus utilisée
est celle proposée par Hounsletal. (1988) :
dN;

i1 1 i1 w
—=N; _1ZZJ |+1:8i—1ij +_:8i—lj—lNi2—1_Ni _22] l,Bi,ij -N; X ﬁi,ij (1.11)
dt 1:1 2 J:1 J:]_

oui etj représentent les tailles des particules entracbtision.s ; représente la fonction de

probabilité pour que la coalescence entre deuxoaggjiats entrant en collision soit effective.
Plusieurs de ces fonctions de probabilité sontatidpes dans la littérature (Cameren
al.,2005) et sont choisis afin que le modele corralengeux les résultats expérimentaux. Les
bilans de population sont des outils permettarretier les constantes de vitesse du processus
d’agglomération (qui sont déterminés par une étpldgsique fondamentale se tenant a
I'échelle microscopique) aux résultats du procé@gglomération ayant lieu a une échelle
macroscopique. Le fait de décrire le procédé d@mmération par un modéle de bilan de
population permet de réduire les facteurs influesutsla distribution (comme par exemple la
taille des particules et la distribution de liamind les agglomérats) a un seul parametre. Les
variations de ce paramétre permettent d'étudienpgdct d’'un changement des conditions
opératoires mais permettent également, lorsqu'amaid son évolution en fonction des
variations des principaux parametres du procédsvibager la prédiction de la distribution
de taille des agglomérats pour un ensemble de womsliopératoires fixées (Sandetsal,
2003). Traditionnellement, les bilans de populatsamt des modeles unidimensionnels au
sein desquels la taille est la seule propriétégaddante considérée comme étant susceptible
d’évoluer au cours de I'agglomération. Cependaatisdde nombreux cas, cette hypothese
s’avere inexacte. D’autres propriétés (la porosi#g,saturation et la composition des
agglomérats), qui sont susceptibles de varier aurscalu procédé, sont également
responsables de la croissance des agglomératso@ijenket al, 2002). C’est pourquoi se
développent, dans le champ spécifique de I'agglatinér, des bilans de population multi-
dimensionnels (Gantet al, 2007). Bien que les applications a de tels madaient été
décrites, les techniques numériques pour les rés@mht encore en cours de développement.
Dans cette optique, I'approche initiée par Verlaeigt al. (2002) qui propose d'étudier
I'évolution de la taille au sein des différenteassdes en volume et non pas en nombre est une
approche permettant de fournir un autre cadre pmaudre I'équation générale des bilans de
population lorsque plusieurs propriétés indéperafardes particules sont a modéliser
(Darelius et al, 2006). Cette approche consiste a exprimer I'diaudes propriétés des
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agglomérats non plus en nombre mais en fractionmwigjue. Ceci implique néanmoins que
ces propriétés (teneur en liant ou porosité) soigmformément réparties au sein de
'échantillon (Wildeboeret al, 2005). Une des limitations a l'utilisation dedabs de
population réside dans le fait qu’ils impliquenteusimplification de la nucléation qui est un
phénomene complexe a implémenter : elle est iciéimsek par I'ajout de nuclei de taille
spécifique a vitesse constante au cours du prose€site vitesse étant un des parametres de
calage du modele. De plus, ils considérent la soalece et la compaction comme les
principaux mécanismes responsables du changemesiutee des agglomérats (Verkoeijen
et al, 2002) et négligent les effets du layering, deujpture et de l'usure. Enfin, une des
hypothéses de départ de cette méthodologie corsistasidérer les agglomérats comme des
entités parfaitement sphériques ce qui est loitr@l’® cas dans la plupart des applications.
Néanmoins, les bilans de population constituent vérgable avancée, si ce n’est dans la

compréhension, du moins dans la modélisation dogssus d’agglomération.

1.1.5 Conclusion

La littérature de ces dix derniéres années est tidse en travaux portant sur
'agglomération. lls ont permis une nette avancaéiesda compréhension et la quantification
des mécanismes contrélant la croissance des aggitsm€es recherches sont en voie d’étre
appliguées au design et aux opérations de trarigpodiéchelle du procédé d’agglomération.
Néanmoins, I'agglomération est encore difficileantrdler totalement, et le développement
industriel passe encore souvent par une phaseimisption par « essai et erreur » (Knight,
2004), tres consommatrice en temps. Cette probigo@afprovient du fait qu’'une grande
partie des travaux visant a la maitrise de I'ag@@tion ont porté sur une seule des trois
phases de la nouvelle description de I'agglomématite mouillage et la nucléation, la
consolidation et la croissance et plus rarememupdure. Ceylan et Kelbaliyev (2001) ont
essayé de développer un modéle global permettapté®ir la distribution de la taille des
agglomérats, néanmoins ces travaux ne semblenfapasréférence certainement a cause
d’'un formalisme mathématique relativement compldkenanque en fait un modele simple
qui unifierait I'approche de l'agglomération en paat en considération I'ensemble des
processus susceptibles de se dérouler et qui gpaibrdes informations tant sur I'évolution
de la taille des agglomérats que sur leur strudnerne. Comme le suggére Leuenberger
(2001), cet objectif pourrait étre réalisé en éuadi’agglomération au travers du spectre de

'analyse fractale et de la théorie de la peroohat
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1.2. LA DENSIFICATION DES MILIEUX GRANULAIRES

La densité apparente d’'une poudre agglomérée gsanametre majeur de la qualité d’'un
produit. L'étude du procédé d’agglomération a aigsnduit de nombreux auteurs a
s’intéresser a I'évolution de la densité d’'un miligranulaire en fonction de la quantité de
liquide ajouté. De nombreuses études ont portéedesumatériaux modeéles (billes de verre
ou de polystyréne), et, lorsque des milieux réelsésé envisagés (charbon, lactose...), une
faible zone de mouillage a le plus souvent étéidénée, celle-ci correspondant a la gamme
de teneurs en eau permettant la formulation duyirdohi. La maitrise de la densification
d’'un milieu granulaire, sec ou humide, représemtgrfant un véritable enjeu économique et
industriel. L'augmentation des codts de transportle prix des emballages incitent a la
réduction du volume des produits finis par augnt@riade la densité des milieux
pulvérulents. D’un point de vue de I'optimisatioesdorocédés de fabrication la maitrise de la
porosité du milieu granulaise révele également essentielle. Ainsi certainesuies, comme
celle du Béton Compacté au Rouleau (BCR), des dgue® ou de certains matériaux
composites, ont pour objectif la maximisation dedanpacité, I'inverse pouvant étre souhaité
dans le cas par exemple de l'optimisation de |&sta@sce de comprimés pharmaceutiques
(Zuurmanet al, 1995).

Ce préambule souligne I'importance a accorder @&dampréhension et la maitrise de la
densification des milieux granulaires. Nous allamsious intéresser aux études concernant la
densification des milieux secs avant d’envisagdlegeconcernant les milieux granulaires
humides. Nous aborderons ces derniers en mentibrsueeessivement les travaux ayant
portés sur des milieux modeles (billes de verre ad@perses puis polydisperses) et ceux

réalisés sur les milieux réels.
1.2.1 Densification des milieux granulaires secs

Les scientifiques se sont intéressés dés f@™1siécle a 'agencement des particules
solides entre elles. En 1611, la conjecture de dfeplermettait déja de prédire que
'empilement le plus dense de sphéres, obtenuders formation d’'un réseau cubique faces
centrées, dans un espace euclidien de dimensian dtait doté d'une fraction volumique
solide égale a 0.7405. Plus récemment, des tradauXanget al. (2000) ont permis de
montrer que la porosité pouvait étre reliée a larasitructure du milieu, en particulier au

nombre de coordination représentant le nombre mdgeparticules directement liées a une
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particule référence. La porosité étant une varialgaificative de la nature de I'empilement,
nous listerons les principaux facteurs susceptidkeeda faire varier dans un ensemble de

particules seches.
1.2.1.1. Influence de la taille des particules

Les résultats de Guerin (2004) (figure 1.23) manitrpie la porosité est dépendante de la
taille des particules constitutives du mélange. @soit a la suite d’'un empilement vrac non
tassé (random loose packing - RLP) ou tassé (raradose packing - RCP), une diminution
de la taille des particules va entrainer, a paftine certaine valeur, 'augmentation de la
porosité de I'empilement. Dans le cas de I'alumi@aerin fixe ce seuil a la valeur de 15um.
Cependant, on retrouve dans la littérature d’awtadsurs critiques égales a 100um @fual,
2003), 200pm (Feng et Yu, 1998) voire méme 500umefyal, 1997). En fait tout dépend
de la nature du matériau testé et de la valeue pds la constante de Hamaker a rattacher a

'amplitude des forces de van der Waals.
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Figure 1. 23. Influence de la taille des particutEalumine constitutives du mélange sur les
valeurs de la porosité pour deux types d’empilesieampilement vrac non tassé et
empilement vrac tassé, Guerin (2004)

La relation entre la taille des particules et laogdé a été établie expérimentalement et
modélisée, elle serait applicable quelle que sofofme des particules (Yet al, 1997) et a
ete confirmée par simulation numérique (Yagigal, 2000). Ces essais caractérisent la

densification de particules monodisperses donaileetvarie, d'un essai a l'autre, de 1um a
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1000um. La figure 1.24, présente I'évolution duesesde contact en fonction de la taille des
particules le constituant. On peut voir que le aésétabli entre les centres de gravité des
particules est d’autant plus connecté que la tdidle spheres augmente induisant ainsi une
densification d’ensemble, par une augmentation @mbre de coordination. La figure 1.25
montre que ce nombre (au pic de fréquence), pas€ea?2 lorsque la taille des particules
évolue entre 1000um et 1um. Dans le cas des pagice 1000um, les forces de gravité
'emportant, une particule reposera, en moyennergis spheres et sera elle-méme le soutien
de trois autres spheres. Dans le cas des plusgetitticules, ou les forces de van der Waals

sont dominantes, un nombre de coordination égal€cét une structure en forme de chaine.

Figure 1. 24. Evolution du réseau de contact eldsecentres de gravité des sphéres
constitutives de I'empilement en fonction de laiitet, (Yang et al., 2000)
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Figure 1. 25. Evolution de la frequence du nomleedordination en fonction de la taille des
sphéres constitutives de I'empilement, (Yang e2@0D0)
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Le nombre moyen de coordination va évoluer en fonctle la porosité selon l'allure
présentée sur la figure 1.26, Yaetgal. (2000) propose une relation empirique décrivattece

évolution, son ajustement aux données expérimeangsiemontré ci-apres.

= 1.0025
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Figure 1. 26. Evolution du nombre de coordinatiensfonction de la porosité, (Yang et al.,
2000)

La caractéristique probablement la plus importatiten empilement au sein duquel sont
présentes des particules de faible taille est &sipdité de formation d’agglomérats liée a
'expression de forces de type van der Waals. Seuss effets, les particules ne se
comportent plus de facon individuelle a I'échelleaamscopique. Malgré leur action
cohésive par nature, 'augmentation des forcesatieder Waals induit une augmentation de
la porosité du milieu (figure 1.27) et donc la diotion du nombre de coordination (Yang
et al, 2000 ; Yuet al, 2003). La constante de Hamaker, variable d’'urmdgpitca I'autre, et
entrant dans le calcul des forces de van der Wegdbque la dépendance de la valeur du
seuil a partir duquel la diminution de taille destwules modifie la porosité du milieu. Yu
et al. (2003) ont proposé une loi empirique permettantiéeire I'influence des forces de

van der Waals sur la porosité :
£=¢&,+(1-&,)exd-mR") (1.12)

Dans I'équation 1.12¢, représente la porosité d’'un empilement de partscale la gravité

est la force dominante (0.36 ou 0.4 selon que liEment soit tassé ou norY; est le ratio
entre les forces inter-particulaires et les forgesvitaires em et n sont des paramétres de

calage prenant des valeurs différentes selonggusoit égal a 0,4 ou 0,36. On note d’autre
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part que certaines valeurs de porosité peuvente&trémement élevées (figure 1.27). Ces

dernieres ont été obtenues pour des poudres négafi
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Figure 1. 27. Evolution de la porosité en fonctin, (Yu et al., 2003).

1.2.1.2. Influence de la distribution granuloméigq

La distribution de taille des particules est unapagtre pouvant influencer la compacité d’'un
empilement de particules séches (Guerin, 2004)fidire 1.28a permet de constater que
laugmentation de la distribution granulométriqguet donc de la déviation standard

géometrique, induit la formation d’'un empilemennhtia densité va en grandissant.

a 0.64 = p, expérimentale T b
p, calculés a
o .
.
= 062 .
=
E -
= o
£ s
k=
E
D
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@
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Diéviation standard géométrigue a,

Figure 1. 28. a) Evolution de la densité de I'erapient de particules séches en fonction de la
déviation standard géométrique (Guerin, 2004), impiement d’Apollonios (200 avant JC)

Pour des raisons d’encombrement géométrique, aldstribution est large et plus les petites

particules pourront se loger dans les pores créte &s plus grosses d'entre elles, ce qui
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entraine une diminution de la porosité. L'empilemenaximal est obtenu dans une
configuration théorique appelé « empilement apadior» ou tous les pores seront comblés
par des particules (figure 1.28b). Une maxime ashgigne ce phénomeéne ; sa signification
étant a peu pres celle-ci fcrois que ton panier est plein lorsque tu I'asnpli avec des
oranges. En réalité, il est plein de vides car auy encore y mettre des noix, puis des pois
chiches et enfin des grains de couscous

A partir de la distribution granulométrique d’unsemble de particules seches et d'un
paramétre nommeé compacité virtuelle décrivant chaigsse de grains , Poulgital. (2001)

ont mis au point un modele analytique permettapréaliction de la compacité d’un mélange
granulaire. Ce dernier s’appelle le Modéle d’Empiémt Compressible (MEC). Il permet de
passer de I'empilement maximal virtuel, qu’'on neutpen pratique pas atteindre, a la
compacité réelle de I'empilement granulaire quifesttion de I'énergie déployée lors de sa
mise en place au travers d’'un indice de serragen@le est probablement le plus accompli
de ceux que l'on peut trouver dans la littératurels sujet. Bien gu’initialement dévoué a
I'optimisation de la formulation de Bétons Compad®bulés (BCR), le MEC peut étre utilisé
pour la formulation d’autres matériaux nécessitar@ énergie de compactage €levée (on peut
par exemple songer aux comprimés pharmaceutigues).autre voie prometteuse, bien que
ne faisant pas seulement intervenir la distribugcemulométrique des particules, consiste en

la modélisation par réseaux de neurones artificiels

1.2.1.3. Influence de la forme

La sphéricité est le parametre le plus souvenhwepmur étudier I'influence de la forme
des particules sur la porosité du lit. Elle esirdéfcomme étant le rapport entre la surface de
la sphéere ayant le méme volume que la particuldiéduet la surface de cette particule. De
maniéere générale il est accepté que la diminutetadsphéricité induit une augmentation de
la porosité (Zou et You, 1996, Guerin, 2008glle-ci est liee a une forte probabilité de
formation de pontages et a 'augmentation desidnetinterparticulaires pour des particules
présentant des angularités. La figure 1.29 monméukence de la sphéricité sur I'état de
densification. De maniere générale, la variationlalgorosité est contraire a celle de la
sphéricité sauf pour les empilements trées compactton observe que la diminution de la
sphéricité entraine une premiére phase d’abaisgtedecta porosité. Les résultats montrent
aussi que la porosité d'une assemblée de partiestesxtrémement dépendante de leur forme

réelle. Les courbes relatives aux formes cylindrgj(carrés) et disques (cercles) constituent
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les deux extrema entre lesquels peuvent évolugrdessités des autres formes. Ceci montre
bien que la connaissance de la sphéricité ne @aytdpelle seule, permettre la détermination
de la porosité.

Porosity

Porosity

(a) (b)
0.2 i L 1 1 0.2 i i I ']
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 0.0 0.2 0.4 0.8 0.8 .0

Sphericity Sphericity

Figure 1. 29. Evolution de la porosité en fonctamla sphéricité pour différentes formes de
particules. a) empilement vrac non tassé, b) empal# vrac tassé (Zou et Yu, 1996)

Zou et You (1996) ont également proposé un modétémal permettant de définir, quelle que
soit la forme de la particule, la porosité de I'éeqment qui lui est associée. Une des limites
de son utilisation réside dans le fait que la Sphérd’une particule est une variable

difficilement mesurable. Ceci a conduit les auteungroposer une relation empirique entre

l'indice d’Hausner et la sphéricité :

Hr =1,478x10 %% (1.13)

L'indice d’Hausner, résultat du rapport entre lagl® tassée et la densité non tassée, est
facilement accessible, il devient ainsi plus fadi@btenir une valeur estimée de la sphéricité.
D’autres études beaucoup plus théoriques (voirepample Donewet al, 2004), se sont
proposées de fournir des valeurs de compacité sgonelant a I'empilement maximal de
particules de forme variées. Concernant I'empileéméa cylindres, la compacité peut
atteindre 0,91 si I'on optimise le mode darrangetmepour des ellipsoides, on peut
également dépasser la compacité maximale d’'un empiit de sphéres avec une valeur

Iégérement supérieure a 0,77.
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1.2.1.4. Influence de I'état de surface

L’augmentation de la friction entre particules, & par une modification de la forme ou une
augmentation de la rugosité de la surface, enttaidaminution du nombre de coordination et
une augmentation de la porosité (Yagtigal, 2003). Les forces de frictions, historiquement
mises en évidence par Amontons (1699) puis parddaul(1781), donnent une stabilité a
'arrangement granulaire au travers de I'anglerd#idn. Celui-ci est d’autant plus grand que
la rugosité du contact est forte (Claudin, 19€%ncernant les milieux granulaires, le critere
de Mohr-Coulomb permet de préciser sous quelledittons un tel milieu au repos est stable
ou s’il sS'appréte a glisser dans une directionstibilité d’'un empilement étant fortement

influencée par I'état de surface des particules darétudie la densification.

1.2.1.5. Conclusion

La densification des empilements secs dépend dérequmopriétés principales des
particules : leur taille, leur distribution granoiétrique, leur forme et leur état de surface.
Tous ces parametres interagissent pour faire vddeporosité qui est le parametre
macroscopique permettant le mieux de traduire leglifications de la microstructure de
'empilement. Néanmoins, I'évolution texturale d’'wmpilement granulaire est également
dépendante de I'environnement dans lequel il évdhes travaux menés par Bocqeétal.
(1998) ont en effet montré que I'humidité va avame influence sur le processus de
vieillissement d’un empilement de billes de verrg ge traduit par une augmentation de
'angle d’avalanche au cours du temps. Celui ca sBautant plus prononcé que I'humidité a
laquelle est exposé le milieu est élevée ou queengps d’exposition est prolongé. Cette
dépendance entre le taux d’humidité et le phénomaaevieillissement provient du
phénomene de condensation, créant des ponts Igjeitkee les billes de verre qui génerent
une cohésion supplémentaire. Une petite quantitégqdele mouillant peut donc changer de
maniére trés importante les propriétés d’'un milgnanulaire. Cette observation a été
confirmée par Hornbakeat al. (1997) qui ont montré que 'augmentation de I'andé repos
est linéairement corrélée a I'addition de liquibleus allons donc étudier, dans le paragraphe

suivant, l'influence de la présence de liquidel'&wolution d’un empilement de particules.
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1.2.2 Densification des milieux granulaires humides

1.2.2.1Cas des spheres monodisperses

L’influence du mouillage sur I'évolution de la paeit¢ d'un lit de billes de verre
monodisperses a été étudiée sur des particuledaltaitie minimale est supérieure a 250um
afin de pouvoir s’affranchir de I'action des forcde van der Waals. Différents auteurs
montrent que I'ajout d’un liquide va se traduireterme de porosité par un phénomene dont
I'allure est identique a celle produite par I'augrtegion des forces de cohésion a sec (Feng et
Yu, 1998, 2000 ; Xwet al, 2004). La figure 1.30 présente, pour différeritaldes de billes,
I'évolution de la porosité en fonction de la teneareau. Trois régimes sont identifiés :

- le régime de mouillageau cours duquel la porosité croit avec la temeueau jusqu’a
une valeur maximale:fay a laquelle correspond une teneur en eau critijug) ( Cette
augmentation de porosité correspond a la définilonphénomene de foisonnement,
particulierement connu en géotechnique. Il consstd’augmentation du volume vrac
d'un matériau pulvérulent suite a un remaniemerd one augmentation de la teneur en
eau. Les auteurs associent ce régime a un étatilp@edde I'eau au sein de la matrice.

- Le régime de remplissageau cours duquel la porosité va rester stableujasgne
teneur en eau donnéd {,,).

- Le régime de sédimentatiora partir duquel le milieu va se densifier soegfét de la

lubrification des contacts et de la dominance a@#srms gravitaires.
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Figure 1. 30. Evolution de la porosité en fonctamla teneur en eau pour un empilement
constitué de sphéeres monodisperses de taille viasaBeng et Yu, 1998)
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La taille va influencer 'amplitude et I'étenduesdieois régimes : 'augmentation du diametre
des billes de verre induit une diminution de laeualde la porosité maximaleng,y) et un

rapprochement des teneurs en eau de tranditipret My Pour des tailles de billes élevées,
ces deux dernieres grandeurs seront confonduaggirae de remplissage n’a alors plus lieu
et le régime de sédimentation succede directemenégime de mouillage. A lissue de ces
travaux, Feng et Yu (1998, 2000) ont proposé unéteo(Eq. 1.13) permettant de prédire la
porosité du milieud) constitué de billes de verres en fonction defetr en eauM) ou M,

Mmax €temax SONt des parameétres de calage est la porosité initiale du milieu a I'état sec :

E—€ M) M
0= ( j {1 - O.421[I]n(—ﬂ (1.14)
gmax - 80 M cri M cri

Ce modele permet de représenter correctement sgtats expérimentaux obtenus pour

différentes tailles de billes de verre (figure 3.32n peut également suivre I'évolution de la
teneur en eau correspondant au début du régimédimentation en fonction de la taille des
billes utilisées. Cette évolution ddya, qui ne semble pas aléatoire, n'est cependant pas

commentée dans les travaux mentionnés.
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Figure 1. 31. Comparaison entre les valeurs de pibdécexpérimentales et celles fournies par
le modele (éq. 1.13) pour différentes teneurs en @ang et Yu, 2000)
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Les mémes auteurs ont testé l'influence de la aadurliquide mouillant sur l'intensité des
phénomeénes observés. En utilisant successivenet, lun mélange eau/éthanol (90/10), et
un mélange eau/glycérol (95/5), ils ont pu conclyuwe I'augmentation de la porosité au cours
du régime de mouillage est d’autant plus pronorgée la tension superficielle du liquide
augmente. La viscosité du liant et 'angle de consalide / liquide n’influent pas, pour leur
part, sur la valeur de la porosité. Concernanidaosité, ce résultat n’est pas surprenant dans
la mesure ou les forces visqueuses sont plus a dérse manifester en régime dynamique et
non dans des états d’équilibre statiqgue comme EBests dans ces mesures. efwal. (2004)

ont pour leur part mis en évidence qu’une diminutilu ratio entre la densité du solide et
celle du liguide conduisait a une augmentationadgbrosité atteinte a I'issue du régime de
mouillage. Ainsi, l'intensité des forces gravitairesemblent étre le paramétre influencant le
plus I'évolution de la densification d’un lit dellbs de verre humidifiées.

A partir des valeurs mesurées de la porosité, FEnyu (1998) ont proposé de suivre

I'évolution de la densité vrac du systeme en famcte la teneur en eau (figure 1.32).

118 Ads03 cm

0 2 4 6 8 0 12 1 % 1’8 20
Liquid Content, M (% )

Figure 1. 32. Evolution de la fraction volumiqueegren fonction de la teneur en eau pour un
empilement constitué de sphéres monodispersesdlldevtiables (Feng et Yu, 1998).

Naturellement, le phénomeéne est inversé par rappda représentation des deux figures
précédentes (figure 1.31 et 1.32). Néanmoins ort pbserver qu’'a l'issue du régime de
mouillage, la densité vrac du systeme croit lirefagnt au cours des ajouts d’eau successifs.
Ceci est lié a la nature méme de la variable mesilmémasse volumique vrag, qui est la

somme des masses volumiques solide et liquidee @etisification continue du milieu n’est
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donc que la manifestation du remplissage des potegparticulaires par la phase liquide. La
relation entre la porosité et la teneur en eawgrite la fraction volumique vrac et la teneur en
eau, peut trouver sa source dans I'évolution dés tfacteurs (Feng et Yu, 1998): la

distribution de la taille des agglomérats, leurodéfation ainsi que I'expression de forces
faisant varier les frictions interparticulaires. sLeleux premiers facteurs sont reliés a la
formation d’agglomérats, or, dans les travaux noem&s, les billes de verres sont la plupart
du temps trop grosses pour permettre, aux faiblesillages, I'apparition de telles entités.

Ainsi, il est possible de relier le comportement crogcopique observé aux forces

interparticulaires a I'’échelle microscopique. L@jale liquide entraine la formation de ponts
liquides et génere des forces capillaires entréqodes. Cette force capillaire, dépendante de
la taille des particulesdf) concernées, de la tension superficielle du ligujdl et de I'angle

de contact solide/liquide:) s’exprime de la facon suivante (Debrinegatl., 2008) :
Fe.p =70 ycosa (2.15)

La genese de ce type de forces au sein du miliepremouvoir la création de forces de
friction qui vont réduire le mouvement relatif desrticules entre elles et ainsi entrainer une
augmentation de la porosité. Dans la zone du régienenouillage, le nombre de particules
soumises a ces forces augmente avec la teneuueAg@sMi, dans la zone du régime de
remplissage, une augmentation de la teneur en eéaffeatera pas plus les forces
interparticulaires. Au-dela d’'une teneur en ey (Qui est la teneur en eau maximale
pouvant étre retenue par le solide), les forcegitgiees I'emportent, le solide sédimente et la
porosité diminuera lors des ajouts d’eau ultérieasporosité peut donc étre calculée sur la
base de la connaissance de la force capillaire nm&y@a la détermination du nombre de
ponts capillaires pour une teneur en eau donnést klors possible d’établir la relation entre
la porosité et la force capillaire générée au skinmilieu par I'ensemble des ménisques

formeés :
As=€-&, = 0.0155R3f1° (1.16)

Dans cette relation empirique proposee par FeNg €2000), R., = (FC X Nc)/ Fyravitaires AVEC

F. etF caractérisant respectivement les forces capiflatdes forces gravitaires.

gravitaires
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1.2.2.2Cas des spheres polydisperses

Zou et al. (2003) se sont proposés d'effectuer la méme équeecelles de Fenet al.
(1998, 2000) en faisant varier les tailles deebihu sein d’'un méme mélange. Les billes de
verre ont toutes une taille comprise entre 0.2512tmm afin de s’affranchir d'une
manifestation trop prononcée des forces de vatials. Différents mélanges sont réalisés
dans le but d’obtenir des distributions granuloiméts discrétes ou continues.
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Figure 1. 33. Relation entre la teneur en eau gideosité pour des mélanges ternaires dont
la composition en petites /moyennes /grandes hibegerre differe.[1: 0.17/0.66/0.170:
0.33/0.17/0.50A: 0.33/0.34/0.33, (Zou et al., 2003)

Pour les distributions granulométriques discretest©) le régime de mouillage est suivi par
une phase au cours de laguelle la porosité varrsistele lors de I'ajout d’eau (figure 1.33).
On retrouve alors l'allure préalablement mise eidévwe sur des ensembles monodisperses.
Lorsque la distribution devient continug)(le régime de remplissage se raccourcit et se
poursuit rapidement par une densification corredpoh au régime de sédimentation. On
constate ainsi que la distribution granulométriguitue grandement sur I'évolution de la
porosité du milieu.

Néanmoins, la figure 1.34 montre que l'influencdaldistribution de taille sur le phénoméne
de densification a I'état humide est du méme type celui se produisant lors de I'étude de la

densification d’un milieu sec.
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Figure 1. 34. Influence de la fraction en petitdrénts sur I'évolution de la porosité pour
différentes teneurs en ea# (a sec/[] : teneur en eau de 0.12%, : teneur en eau de 4%),
(Zou et al., 2003)

L’augmentation de la fraction de petits élémentsdams un premier temps induire une
diminution de la porosité avant de produire I'efieterse a partir d’'une teneur voisine de
30% quel que soit le mouillage considérée. On coesgjae cette influence est de moins en
moins marquée au fur et a mesure du mouillage. hg@ehe permettant de prévoir I'évolution
de la porosité au cours du régime de mouillage tkanas des billes de verre monodisperses
(ég. 1.14) s’applique également convenablement @marégime lorsque des billes de verre
polydisperses sont considérees.

Un phénomene, qui ne se manifestait pas dans ldesapopulations monodisperses de billes
de verre, fait son apparition dans les travaux de & al. (2003). Sous l'action d'un
processus de type layering, des agglomérats pegedntmer faisant intervenir des entités de
différentes tailles (figure 1.35a et b).

Figure 1. 35. Formation d’agglomeérats lors du méage a 4% de teneur en eau d’un
ensemble de billes de verre polydisperses : afteresemble, b) détail d’'un agglomérat, Zou
et al. (2003)
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Leur genése revét une importance fondamentalederign s’intéresse au cas des milieux

réels.
1.2.2.3Cas des milieux reels
De par la possibilité de formation d’agglomératstude de la relation entre la densité et

la teneur en eau pour des milieux réels nécesaltnliification de deux types de porosité

(figure 1.36) : la porosité intra-agglomérat oypdaosité inter-agglomeérat.

fractian . ik v W . Intex-porosity

Particle-partiche friction

Figure 1. 36. Mise en évidence des concepts dasfiérintra-agglomérat et inter-
agglomérat, (Yu et al., 1995)

Une étude portant sur I'agglomération du charbosesteffets sur la densité du lit (¥tal,
1995) a permis de mettre en évidence qu’une fajbbntité de liquide permet la formation
d’agrégats laches au sein desquels les vides antenglaires sont partiellement remplis par la

phase liquide.
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Figure 1. 37. Evolution de la porosité d’agglomérde charbon en fonction de la teneur en
eau, (Yu et al., 1995)
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L’évolution de la porosité de ces agglomérats erction de la teneur en eau, qualifiee de
processus de diagenése paip8hek et Ansari (2005), n'est pas monotone (figu8¥) : on
peut observer une premiére phase de décroissarlagpdeosité entre 3% et 9% avant que le
phénomene ne s’inverse.

Ces résultats ont été validés par une observatiomscopique ayant permis de constater que,
sous l'effet de la formation de ménisques capéiiles particules sont plus proches les unes
des autres lorsque la teneur en liant est de 9 &dagaqu’elle est de 3%. lls sont néanmoins
en désaccord avec d'autres sources bibliographi¢iestensen, 1996 ; Podczeck, 2003 ;
Stépanek, 2005) montrant que la porosité des agglamétécroit continuellement (figure
1.38a) ou que leur densité croit continuellemagt(é 1.38b) lors de I'ajout de liant.
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Figure 1. 38. Evolution texturale des agglomératdanction de la teneur en liant. a) suivi de
la porosité (Kristensen, 1996), b) suivit de la sieédh(Podczeck, 2003)

Cependant, concernant I'étude de Kristensen (1@Rfire 1.38a), les gammes de teneurs en
eau étudiées sont relativement faibles (entreS¥@tet ne permettent pas de certifier I'allure
décroissante de la porosité sur 'ensemble du doemiaydrique. Pour ce qui est des mesures
de densité réalisées par Podczeck (2003) (figud8bl, elles sont réalisées par pycnométrie
hélium sur des agglomérats préalablement séchéxoArs de cette étape de séchage, les
agglomérats subissent obligatoirement une phaseetd&it au cours de laquelle le départ
d’eau va étre exactement compensé par une dimmdgovolume. Ce phénomeéne, d’autant
plus marqué que la teneur en eau des agglomérgimeate, peut étre responsable de
'augmentation de la densité des agglométatdin, et ceci est vrai pour toutes les études

préalablement mentionnées, I'évolution de la textdes agglomérats en fonction de leur
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teneur en liant n’est donnée qu’a partir d’'une tere eau significativement supérieure a 0%.
Ainsi, il reste toute une gamme, correspondant teés faibles mouillages, pour laquelle la
porosité des agglomérats reste inconnue.

Outre l'influence de la teneur en eau, Knight (208duligne que la porosité intra agglomérat
dépend également du procédé d’agglomération utiligegranulation par voie humide, les
valeurs vont de 0.05 a 0.2 selon la méthode cho@ms les mélangeurs (fort ou faible
cisaillement) et en extrusion, on se situe plutiigla zone basse de la fourchette proposée
(0.05), alors que les valeurs les plus élevéeserarat plutdt les procédés de granulation en
Lit d’Air Fluidisés. Dans le cas de mélangeurs laraurs, la vitesse de rotation de la péale et
la charge introduite dans le bol du malaxeur sgateiment des parametres susceptibles de

faire varier la porosité des agglomérats efwal, 1995).

SiI'on se référe a I'étude menée par étual. (1995), la densité vrac du lit d’agglomérats suit

une évolution de densité contraire a celle desomgétats (figure 1.39a).
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Figure 1. 39. a) évolution de la densité vrac emcfmn de la teneur en eau, b) influence de la
déformation des agglomeérats, de leur distributienalle et de la friction interparticulaire
sur la densité du lit, (Yu et al., 1995)

On constate en effet que la densité du lit va dé&er@our atteindre un minimum pour une
teneur en eau de 9% correspondant exactementeapmll laquelle les agglomérats sont le
moins poreux. Ces auteurs relient I'évolution dddasité du lit a I'action conjuguée de trois
parametres principaux d’'importance croissante (6du39b) :

- la déformation des agglomérats : elle n’'intemvigue pour des teneurs en eau élevées et

conduit toujours a une augmentation de la densitditleu.
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- la distribution de taille des agglomérats : wimgribution homogene en terme de taille
conduit a la formation d’un lit poreux. Néanmoiilsa été montré précédemment (cas
des milieux polydisperses) que, méme s'il n'y a fmmation d’agglomérats, et donc
pas de changement significatif dans la distributgzpanulométrique, la densité vrac
décroit de facon importante avec 'ajout de liquide

- Les forces frictionnelles : elles sont donnéamme étant le facteur prépondérant dans
ce phénomeéne de densification global d'un lit dlaggrats. Les auteurs ont montré
que I'angle de repos, représentatif des forceidrinelles au sein du lit, va augmenter a
une valeur maximale puis décroitre lors de I'ajdigau. La densification initiale des
agglomérats va induire une augmentation des fdradg®nnelles entre les agglomérats
conduisant & un assemblage lache.

L’étude précédente ne permet pas d'appréhendeolliBon texturale sur I'ensemble du
domaine hydrique du produit considéré. Ce n'estlpasas des travaux de Podczetkal.
(2003) qui permettent de constater que la densiténilieu vrac va continuer a augmenter
avant de subir une nouvelle phase de décroissdigae( 1.40). Méme si une légere
diminution de la densité du lit vrac, correspondainphénomeéne de foisonnement, est visible
entre I'état sec et 5% de teneur en eau, les autgirmentionnent pas cette phase. Leur

interprétation consiste a commenter les phénomamdgroulant entre 5% et 20%.
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Figure 1. 40. Evolution de la densité vrac en famtde la teneur en liant, (Podczeck, 2003)

Ces résultats, obtenus a I'issue d’essais deleisaht, sont analysés en terme d’évolution de

la cohésion du milieu qui reflete la magnitude tteses inter agglomérats. L’augmentation
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de la teneur en eau va dans un premier temps matrdéaugmentation du nombre de
ménisques capillaires générant une traction sumpéeticules concernées et induisant une
densification. Lorsque le nombre de ménisques dimirsous I'effet des mouillages
successifs, les forces de disjonction vont s’exgrirat induire, avec I'amélioration de la
déformabilité et de la mobilité interparticulairene diminution de la densité du milieu.
D’autres auteurs (Zuurmaat al, 1995) ont pour leur part impliquer les variatiaestexture
des agglomérats dans I'évolution de la compacitht dw cours du mouillage.

Cette évolution des propriétés du lit est elle mdgpendante des parametres opératoires
sélectionnés. La courbe en cloche, caractérisardrdéssance puis la diminution de la
compacité aprés le franchissement d’'un optimumbpist connue en géotechnique. Elle est
généralement obtenue a l'issue d’'un essai normalisésai Proctor. Ce dernier est un essai
classique de caractérisation de la compactibileé geomatériaux (Moussat al, 1993 ;
Basheer, 2001 ; Alshihabi, 2002). Le compactagaiestméthode couramment employée en
géotechnique pour améliorer les caractéristiques dol et le rendre apte a accuelllir des
édifices. La compaction va accroitre la densitésdly améliorer sa résistance, et réduire sa
compressibilité et sa permeéabilité. L'ultime réatltle ces modifications est 'augmentation
de la stabilité et la minimisation des effets cays& des changements volumétriques (le gel,
le gonflement, le retrait) en terme de masse vajumiainsi que la maitrise des écoulements
de terrain.
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Figure 1. 41. Courbes Proctor normale et modifidéskihabi, 2002)

L’essai Proctor est un essai dynamique qui conaismpacter un échantillon de sol contenu
dans un moule cylindrique sous l'action répétédadehute d’'une masse calibrée. Seule la

masse volumique moyenne apparente de I'échangiébrmesurée en fin d’essai. Le résultat
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classique de l'essai est une courbe donnant I'éeolude la masse volumique apparente du
matériau sec en fonction de la teneur en eau €igutl). La courbe obtenue pour une énergie
de compaction égale & 5N.cmftest appelée Courbe Proctor Normale et constitaeuabe

de référence pour représenter le comportement mpactage des matériaux de remblai. La
Courbe Proctor Modifiée, correspondant & une éeedgi compaction de 25 N.cm/gm
constitue quant a elle la référence pour évalueolapactage des matériaux des chaussées.
On constate sur cette figure que les deux courbéseptent la méme allure: une
augmentation de la densité en fonction de la teapwgau jusqu’a une valeur maximale suivi
d’une diminution. Cette courbe est la manifestatierdeux effets :

- en dessous de l'optimum, 'augmentation de tete en eau améliore I'efficacité du
compactage en lubrifiant les contacts entre lesicodgs, et en détruisant les ponts
capillaires présentés comme un obstacle a la deatsdih du milieu (Basheer, 2001,
Pouliotet al, 2001),

- au-dessus de l'optimum, I'augmentation de leseteren eau crée une surpression qui
tend a écarter les particules les unes des autrpeoeoque un amortissement de la
sollicitation dynamique.

La teneur en eau correspondant a cette densitémabkexest appelée teneur en eau optimale.
Comme le montre également la figure 1.41, cetteuern eau optimale correspond a une
saturation de 80% a 90%.

Ce processus de densification sous [leffet du nemel est également exploité
industriellement dans le cadre du frittage en phliecpeide (Hu et Baker, 1995). Il a
effectivement été montré (figure 1.42) qu’'une tfagle quantité de liquide augmente

drastiguement la densification du milieu.
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Figure 1. 42. Relation entre la teneur en liantaetiensification des compacts dans le cadre
du procédé de frittage, (Hu et Baker, 1995)
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Les forces capillaires associées au mouillage pgenteune compaction rapide réduisant
ainsi I'énergie de compactage qu’il est nécessdimppliquer. Dans ce cadre la le liquide
permet en outre de réduire les frictions interpaléiires et d’engendrer la dissolution des

parties rugueuses des particules, améliorant antsire le réarrangement.

1.2.2.4Conclusion

L’étude des variations texturales liées a I'ajowindiant liquide a permis, dans le cadre
des essais réalisés sur des billes de verre mqerdes, de mettre en évidence trois régimes
successifs : un régime de mouillage (correspondamh phénomene de foisonnement), un
régime de remplissage et enfin un régime de sédatien. La taille des particules, leur
distribution granulométrique mais surtout 'amptitu des forces interparticulaires qu’elles
sont susceptibles de développer sont les troisdestinfluencant le plus les régimes
successifs. Dans le cadre de billes de verres splgses, il a été montré que, sous l'effet
d’'une distribution de plus en plus continue, leiméy de remplissage était susceptible de
disparaitre. Néanmoins, le phénomene le plus matca@paraissant dans ce cadre la est la
possibilité d’apparition d’agglomérats. Ces demiguent un role fondamental lorsque I'on
s'intéresse aux milieux réels. Il a ainsi été ngae d'envisager deux échelles d’observation
en distinguant une porosité intra-agglomérat etporesité inter-agglomérats. L'évolution de
la porosité intra-agglomérat au cours du mouillaggst a I’heure actuelle pas parfaitement
maitrisée et les différentes études mentionnéewrseedisent entre elles. Pour ce qui est de
I'évolution texturale du milieu vrac, il a été mohtqu'elle est dépendante des mémes
parametres que les ensembles modeles : la dispribdé taille des agglomérats, leur possible
déformation pour les teneurs en eau les plus é&egetes forces interparticulaires liées a la
friction ou a la cohésion issues de la formatios m€nisques capillaires. Si la premiere phase
de décroissance de la compacité observable pofaildes teneurs en eau n’est pas toujours
prise en considération, il n'en va pas de mémeadehhse de densification qui est exploité

industriellement dans le procédé de frittage ouatepactage des géomateriaux.
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'objectif de cette section est de proposer un cathscriptif théorique de I'état

hydro-textural des milieux granulaires humides spit cohérent et suffisamment

large pour intégrer les différents champs d’apfilices portant sur l'utilisation de
tels systémes. Nous nous attacherons a montreféatehydrique et textural d’'un mélange
poudre-air-liquide peut étre représenté sur unrdragie dont la construction constitue la
premiere partie de ce chapitre. Les états hydrivitadx de trois matieres premieres pourront
ainsi étre représentés au sein d’'un diagrammeesuiel pourra étre reporté les principales
caractéristiques hydriques ou mécaniques de chatante elles. Parmi celles-ci, les limites
meécaniques décrites par Atterberg (1911) en scidasesols prendront une importance toute
particuliere pour I'étude de I'évolution texturales matiéres premieres. Nous verrons en effet
gu’elles fournissent des éléments de reconnaissamazrtains mécanismes et phénomeénes
de transition se déroulant au cours d’'essais Bsl@ir des échantillons compactés des
matieres premieres de I'étude. Les essais en quasinsisteront en I'étude du phénomene de
sorption d’eau et a celle des cycles de drainagenkibition réalisés sous contrainte. lls
auront pour but de décrire le plus précisémentiplesgétat de I'eau au sein de la matrice
granulaire compactée afin d’enrichir la représémtatschématique que constitue le
diagramme hydro-textural et le faire tendre le ghassible vers un diagramme d’état des
milieux granulaires. Implicitement, I'auteur nodile souhait de conditionner le lecteur, et ce
dans toute la suite du manuscrit, a associer sgsigmement a une teneur en eau, |'état de

compacité du milieu.
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2.1. CHOIX D’UN SYSTEME DE REPRESENTATION DES ETATS D'UN MILIEU
GRANULAIRE HUMIDE

Les milieux granulaires humides sont des matériapRasiques constitués de trois phases
associées : des particules solides, une phasaldiqiaiqueuse ou organique) et une phase
gazeuse (figure 2.1). Elles peuvent étre représsmté facon purement conceptuelle comme

trois phases distinctes, la proportion de chacueked étant susceptible d’évoluer au cours

de I'humidification progressive du meélange.

Solide

Milieu granulaire

Liquide Gaz

Figure 2. 1. Représentation schématique d’'un mijenulaire humide

En préambule de cette étude, il est nécessairéfdargprécisément les différents parametres
permettant de décrire I'état macroscopique d'unedp® humide. Nous utiliserons les
variables d’état classiques qui caractérisent lakeum granulaires humides, sous les
hypothéses restrictives suivantes :

(i) les grains constituants la phase solide sont sgspparfaitement insolubles et n'ont
pas la possibilité de former un réseau au coumnalillage (ce qui est par exemple le
cas des farines). Les grains sont supposés infiieséent indéformables au regard de
la déformation de I'ensemble ;

(i) la phase liquide est supposée incompressiblesghiée a de I'eau pure ;

(i) la phase gazeuse est en équilibre thermodymaen avec la phase liquide (la
dissolution d’air et la vaporisation de I'eau sonégligées).

Sous ces hypothéses I'état massique et volumidusoasé par trois masses et trois volumes.
La variation de volume de I'ensemble, qui est repnéative du rapprochement des particules

solides, est seulement due a la variation du voldesevides.
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A température fixée, lorsque les densités réeliesicqiide de mouillageo, (€9.2.1) et des

particules solideso; (€9.2.2) sont connues (ave définie comme étant le rapport de ces

deux grandeursf €q. 2.3) et en négligeant la masse de la phasug@zpar rapport a celles
des deux autres phases,£<ms etm,), trois grandeurs non redondantes permettent dérelé
entierement les aspects extensifs du systeme. r@igsgrandeurs, accessibles a la mesure,
sont : le volume représentatif du milieu granul#ire la masse d’eaury,) et la masse solide
(mg). Leur connaissance permet de déduire les vasaldaellement utilisées en science des
milieux poreux : la teneur en eau (éq. 2.4), la fraction volumique solide (éqg. 2.5), la
porositén (ég. 2.6), I'indice des vides(éq. 2.7) et le degré de saturat®(éq. 2.8).

*_rn/v *_ms *_10::
=W (21 =75 (22 d. = £ 2.3
o=yt @Y pey @2 =2 ey
w=" (2.4 p=Ye- M 25 n=2-Y"Ve 1 5 (29
m, vV pV YARRY;
ez 2V Ve 150 57y g=Yuo Y (2.8)
V. Vv @ VERY,

Dans les équations précédendés\, et V, représentent respectivement les volumes occupés
par les phases solides, liquides et gazeuses.

A I'échelle d’'un volume élémentaire représent¥tiixé, deux grandeurs extensives (ou deux
ratios de grandeurs extensives) sont nécessairssffedantes pour décrire I'évolution des
caractéristiques macroscopiques du milieu. Le siivcouple de variables®( w) permet en
effet de connaitre I'influence du mouillage suvb&ution de la fraction volumique du solide
soit, en d’autres termes, sur la compacité du milensi, I'état hydro-textural du milieu peut
étre représenté graphiquement au sein du « diageadmydro-textural » ou figure en abscisse
la teneur en eau du milieu et en ordonnées saidnagblumique solide (figure 2.2). Ce
diagramme est borné, dans sa partie supérieurangacourbe, la courbe de saturation, au-
dela de laquelle le milieu n'a plus de réalité phys. Cette derniere caractérise en effet la
teneur en en eau pour laquelle un milieu de conddonnée va voir ses pores complétement
remplis par la phase liquide. Au-dela d’'une val@eirsaturation égale a 100%, une séparation

des différentes phases va avoir lieu. Une équaltiéarique (éq 2.9) lie la fraction volumique
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solide, la teneur en eau et le degré de saturdiletie relation est définie pour les milieux
strictement humides (0 8< 1) ; a saturationy est égal a la teneur en eaet le degré de
saturation égal a 1, d’ou I'expression de la coutdsaturation (éq. 2.10).

@( W,S):ﬁ: Vs = 1 v (2.9)
VoY, g, gV
1
Pou(W) =P(WL) = ——— (2.10)
1+d.w,

s " sat

courbe de saturation liquide (éq.2.10)

courbe de saturation gazeuse

ZONE HYDRO-TEXTURALE DES
MILIEUX GRANULAIRES HUMIDES

fraction volumique solide (-)

teneur en eau (-)

Figure 2. 2. Diagramme hydro-textural

Le diagramme hydro-textural permet une représematriginale des états de milieux
granulaires humides. Il assure le suivi des vamatitexturales d’un milieu dont la teneur en
eau va varier soit au cours d’'un processus de tagaillcomme c’est le cas dans le cadre de
la granulation humide) ou de séchage. Il consfitueadre principal de cette étude. Notons
gue I'élément de volume considéré peut étre assiame configuration particuliére du
mélange : lit de poudre, agglomérats, lit d’aggloat® morceaux de pate. Ces éléments
possedent une taille caractéristique et une forno@re. De plus, a I'échelle d'un grand
nombre de ces éléments (lit), la taille caractiéuist et la forme ne sont pas uniques mais
réparties suivant une distribution que I'on quelifi de morpho-granulométrique. Aussi, la
description compléte des états massiques et volesigle milieux granulaires humides
nécessite une description conjointe tant hydrodr@k¢ que morpho-granulométrique. La
caractérisation morpho-granulométrique fera I'objehe section appropriée sitét qu’elle sera

nécessaire.
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2.2. MATERIELS ET METHODES

2.2.1. Les matieres premiéeres de I'étude

Les trois matieres premiéres décrites dans cettiosefont I'objet de I'ensemble des
travaux présentés au sein de ce manuscrit. Lelx oiypose sur le fait qu’elles présentent des
caractéristiques intrinséques compatibles avechigmtheses de travail et qu'elles sont
complémentaires vis-a-vis de la nature et de l&iligion de taille, elles sont par ailleurs
utilisées dans de nombreuses applications indlistiie
Le kaolin (Cooper), matiere premiére minérale, tire son rmma localité chinoise ou un
premier gisement a été découvert. C'est une atgdache, friable et réfractaire. Elle est
composeée principalement de kaolinite, qui est dicase d’alumine hydraté (ensemble
moléculaire théorique "2SiD Al,O3;, 2H,0"), provenant de l'altération par I'humidité -
kaolinisation - des roches a feldspaths et desitgraes applications industrielles reposent
sur sa blancheur, sa brillance, sa réfractaritdéaitde granularité et la faible viscosité de la
suspension qu’elle génere dans I'eau. L'industapgpiere est la plus grande consommatrice
de kaolin, vient ensuite celle des céramiques (&npwis enfin les industries des peintures,
plastiques, caoutchoucs et des ciments (agent degeh La kaolinite est une structure
argileuse ou les feuillets s’empilent les uns sardutres, maintenus entre eux par des liaisons
de Van der Waals. Les cristallites qui résultenteieempilement sont des plaquettes rigides
dont I'extension latérale est de quelques centaileesm et I'épaisseur de quelques dizaines
de nm. L'eau, dans laquelle cette matiére premasteinsoluble, ne pénétre pas dans son
espace foliaire faisant d’elle une argile non gamté (Coussy et Fleureau, 2002).

De formule chimique CaHPQ2H,0, le phosphate de calcium(Calipharnf) se présente
sous la forme d'une poudre minérale blanche sarig go odeur. C’est un excipient
classiquement utilisé dans I'industrie pharmacewtidans le procédé de granulation humide
mais il peut, dans le méme secteur industriel, étitssé directement dans la fabrication de
comprimés. On le retrouve également dans l'indeisiies céramiques, des plastiques, des
compléments alimentaires et méme dans le cadra deilurgie reconstructrice de la travée
osseuse (Bohner, 2005).

La cellulose microcristalline (Vivapur 102) est un excipient pharmaceutique organique.
C’est une cellulose purifiee et partiellement hygsée. Ceci lui confére une structure
cristalline et des propriétés de gonflement trésiités. Elle est classiquement utilisée dans le

secteur pharmaceutique initialement dans le ca@rdadcompression directe, mais ses
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propriétés particulieres en présence d'eau en fontexcipient fréquemment retenu en

granulation humide. C’est une poudre fine ou grainellde couleur blanche. Elle est insoluble
dans l'eau, l'alcool, I'acétone et le toluene.

2.2.1.1. Analyse granulométrique

La distribution granulométrique en diametre équemglvolume est réalisée a I'aide d'un

granulomeétre laser Malvern Master Sizer (Malverstrutment) pour les trois matieres
premieres.
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Figure 2. 3. Distributions granulométriques
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Figure 2. 4. Distributions granulométriques en fuégce cumulée

Les figures 2.3 et 2.4 nous permettent de constaieiles distributions sont monomodales et
d’allure quasigaussienne. Les parametres des distributipsig et ds et le parametre de

dispersion retenu (DP) (ég. 2.11) sont présentéseau du tableau 2.1. lls représentent
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respectivement les diameétres équivalent-volumessgmtatifs de 25, 50 et 75% en nombre de

la population et un critére d’homogénéité de laritistion granulométrique.

DP=-75_—2 (2.11)

Tableau 2. 1. g, dso, d7s, DP pour chacune des matiéres premiéres

Produit d 5 (uUm) d 50 (MM) d 75 (um) DP
kaolin 477 9,52 19 1,49
phosphate de calcium 7,08 12,8 21 1,09
Cellulose microcristalline 56,2 112 184 1,14

Les deux matieres premieres d’origine minérale l(kaet phosphate de calcium) ont des
caractéristiques granulométriques relativement h@ecavec un diametre médian voisin de
10um. Les particules de cellulose microcristallime une taille dix fois supérieure a celle des
deux autres produits étudiés. Le paramétre de mispe quoique plus élevé dans le cas du

kaolin, est du méme ordre de grandeur pour les aduits.

2.2.1.2. Détermination des masses volumiques Belle

La pycnométrie hélium permet, par lintrusion dimél dans la porosité ouverte, de
mesurer le volume particulaire (matiere + porotEténée).
Afin de déterminer le volume vrai, des mesures ét# réalisées (pycnometre hélium
Micromeritics 1305) sur des échantillons de quedqgeammes de poudre, préalablement
porphyrisées afin d’éliminer la porosité fermées Li@sultats ainsi obtenus peuvent étre

considérés comme représentatifs de la masse valeméglle o, des produits par opposition

a la masse volumique particulaire qui inclut lagsite fermée.
Les résultats des masses volumiques réelles sgmum@es au sein du tableau 2.2. Des

résultats trés proches sont observés pour lesmtedxits minéraux.

Tableau 2. 2. Masses volumiques réelles des traigemes premieres

phosphate de calcium kaolin  cellulose microcristalline
3
ps*(kg.m~) 2550 2580 1490
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2.2.1.3. Classification des poudres au sein durdiage de Geldart

Geldart (1973) a proposé une classification empéigles poudres relative a leur
comportement vis-a-vis du procédé de fluidisatioette description permet de les répartir en
guatre classes en fonction de leur taille moyenrduedifférentiel de leur masse volumique
avec celle de l'air de fluidisation (Castel, 1995)es poudres fusantes (A), les poudres
sableuses (B), les poudres cohésives (C) et ledrpswgranuleuses (D). Les poudres des
groupes A, B et D, quoique présentant des aptitdifé&rentes a I'égard de ce procéde, ne
manifesteront pas d’'incapacité a la fluidisatiorérive si le processus met en évidence une
forte turbulence dans le cas des poudres grandggeleseéglage de la vitesse de fluidisation
permet de mettre le lit en mouvement. Les poudras gbupe A, manifestant un
comportement particulierement fluide au cours cacessus de fluidisation et de la vidange,
se sont vues attribuées le qualificatif de fusar@escernant les poudres du groupe C, elles se
caractérisent par leur finesse et les forces daciinterparticulaires y sont du méme ordre
de grandeur que les forces aérodynamiques dedraekacées par I'air de fluidisation sur les
particules. Ces forces de surface peuvent avoir alégines multiples : attractions
moléculaires, électricité statique, eau adsorbéadhesivité du produit. Ces poudres sont
donc difficiles a fluidiser.
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Figure 2.5. Localisation des trois produits au sdindiagramme de Geldart (Kunii et
Levenspiel, 1991) : kaolin ; phosphate de catei ; cellulose microcristalline
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Méme si I'objectif de notre étude ne consiste pésidiser les matieres premieres étudiées,
nous avons souhaité connaitre leur localisationlesdiagramme de Geldart (figure 2.5) qui
est devenu un outil de caractérisation des poudtiisé bien au-dela du domaine de la
fluidisation. La masse volumique de I'air humid@C est prise comme étant égale a 1,2
kg.m>. Le kaolin et le phosphate de calcium, dont lengime médian et la masse volumique
sont proches, sont des poudres cohésives qui vontfait de I'expression des forces
interparticulaires, présenter des difficultés acdd@ement. A linverse, la cellulose

microcristalline fait partie du groupe des poudtesantes et de ce fait est non cohésive.

2.2.2. Méthodologie expérimentale

2.2.2.1. Détermination des limites d’Atterberg

2.2.2.1.1. Définition et terminologie

Les limites d'Atterberg (1911) sont définies parsdéeneurs en eau pondérales
correspondant aux seuils de changement d’étatsbu(Mussy & Soutter, 1993). Les normes
francaises définissent la limite de liquidité Y comme étant la teneur en eau d’un sol remanié
au point de transition entre les états liquidgslattiques (NF P 94-052-1, 1993). La limite de
plasticité (vp) correspond a la teneur en eau d’'un sol remanigoau de transition entre les
états plastiques et solides (NF P 94-051, 1995)rdafité, une description plus fidele aux
travaux d'Atterberg (1911) situerait la limite dguidité a la frontiére entre le domaine
plastique et semi liquide (situé avant la limite fibeulation) et la limite de plasticité a la
frontiere entre le domaine plastique et semi so{giiée apres la limite de retrait) encore
appelé domaine de consistance molle d’Atterbergni@e le passage d'un état a l'autre
s’effectue de maniere progressive, ces limitesgues une valeur essentiellement indicative
sur laguelle une erreur de 10% est couramment sze¢Prouset al, 2004).

La différence entre ces deux valeuws -(vp), nommée indice de plasticitép), définit
'étendue du domaine plastique. Dans ce domainedéi@rmation du corps n’est pas
spontanée et se produit sous l'action unique daorgrainte qui doit étre supérieure au seuil
d’écoulement. L’écoulement s’accompagne d’'une défien d'énergie par friction interne
responsable de son irréversibilité. La plasticibérespond a un état suffisamment humide
pour que des films d’eau subsistent entre lesquéess, jouant un réle de lubrifiant (Mussy &

Soutter, 1993). Leur présence confére au milielagpect macroscopique pateux que l'on
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peut distinguer de I'état solide quand l'eau présesst a I'état adsorbée (Delage et Cui,
2000). Ainsi, l1p peut étre considéré comme la quantité d’eau na@icegsour faire passer un

milieu granulaire de I'état solide a I'état liquide
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Figure 2. 6. Abaque de Casagrande, (Magnan, 1997)

Pour des sols de méme origine, I'indice de plastiet la limite de liquidité, sont liés par une

relation linéaire empirique de la forme générale :

|, =a(w,_—b) (2.12)

La droite moyenne (éq. 2.13), appelée ligne Ajtetrélation de Casagrande, est tracée sur un

graphique représentalpt= f(wy) (figure 2.6) qui permet la classification desssol

|, = 073w, -20) (2.13)

Plusieurs domaines sont définis de part et d’adereette ligne A en fonction de la limite de
liquidité des sols, ils permettent de définir lgalasticité et leur compressibilité (Magnan,

1997). Enfin, les limites de liquidité et de plagé permettent de déterminer par corrélation

92



Chapitre 2 : Eléments de caractérisation hydroteate de milieux granulaires humides

linéaire expérimentale la limite de retrangj, qui représente le passage d’un comportement

semi solide & un comportement solide, grace daséioe suivante (Kretschmer, 1996) :
W, =W, —03(w,_-w,) (2.14)
2.2.2.1.2. Mode de détermination des limites diAtey

La détermination des limites d’Atterberg (1911) aep sur une procédure normalisée.
Nous nous sommes basés pour leur déterminatiofapptication des normes francaises (NF
P 94-051 et NF P 94-052-1). Cependant, d’autrempotes normalisés sont disponibles. Il a
néanmoins été démontré, lors d’une comparaisom égdgrnormes britanniques et suédoises
d’'une part et entre les normes américaines et alees d’autre part (Farret al. 1997,
Mueller et al. 2003) que, malgré une Iégere variabilité dansatane du protocole, les teneurs
en eau correspondant aux limites de consistandesearblables d’'une méthode a I'autre.

La limite de plasticité est déterminée en commehpan former une « boulette » a partir de
'échantillon a tester. Celle-ci doit étre mise @its sous la forme d'un rouleau,
manuellement, selon un mouvement de roulementtaiex cadence réguliére sur une plaque
lisse. La taille finale du rouleau doit étre d’apgmativement 10 cm et son diameétre de 3
mm. La limite de plasticité est obtenue lorsqu’ahrbuleau va présenter des fissurations, sa
teneur en eau (ég. 2.15) est alors déterminée édavant sa partie centrale et en la pesant

avant et aprés passage a I'étuve (105°C penddmd24s).

W, -m,=m (2.15)

Dans I'équation 2.15m, et m, représentent respectivement la masse humide rabsse

séche du rouleau pour lesquelles ont été obsehaggmrition des fissurations. Malgré son
aspect rudimentaire, ce protocole reste en viguzes.études ont été menées pour déterminer
wp a l'aide d’'un essai pénétrométrique, mais aucuéhaode standardisée n'a pu en étre
déduite.

L'essai de détermination de la limite de liquiditénsiste a mesurer, aprés un temps fixé (5
secondes), I'enfoncement d’'un cone sous son paijsre dans un échantillon remanié du

produit a tester. L’essai s’effectue a I'aide djpgnétrometre a cone Controlab (figure 2.7). |l
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est équipé d’'un céne de pénétration a surface disdeauteur minimale 35 mm et d’angle au
sommet 30°. Une attention particuliére est portée gropreté du céne de pénétration avant
chaque essai car il a été montré (Houlsby, 1988)cguparametre pouvait induire des erreurs

importantes.

Figure 2. 7. Pénétrométre & cone Contrdlab

L'essai s’effectue sur une pate homogene satur@eestjue fluide. Elle est placée dans un
récipient rigide en métal de dimension transversdtgieure supérieure ou égale a 55 mm et
de hauteur supérieure ou égale a 35 mm. Aprés avisirsoin de ne pas emprisonner de
bulles d’air, la pate est arasée afin d’obtenir smdace plane et lisse. La pointe du céne est
alors ajustée au centre et au contact de la suded@chantillon. Le céne est alors libéré. A
lissue de 5 secondes, il adopte une nouvelle iposigu’il faut noter. Un prélévement de
I'échantillon permet par la suite de mesurer saueen eau qui sera mise en correspondance
avec I'enfoncement relevé. L'opération compléte effectuée au moins quatre fois sur la
méme poudre mais avec une teneur en eau diffépentechaque essai. Les enfoncements du
cbne doivent encadrer 17 mm et doivent étre sila@s I'intervalle 12 mm a 25 mm. L’écart
entre deux valeurs consécutives doit étre comptie @ et 5 mm. La limite de liquidité est la
teneur en eau pour laquelle un enfoncement de 1dmadne est mesuré. Elle est obtenue a
partir de la droite moyenne ajustée sur les couf@efoncement - teneur en eau) et arrondie

au nombre entier le plus proche.
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Un autre mode de détermination de la limite deidig@ est décrit dans les normes, il s'agit de
la méthode de la boite de Casagrande. Elle domneédaltats sensiblement similaires a ceux
de la méthode pénétrométrique sauf lorsque ladimé liquidité est supérieure a 100%. La
valeur donnée par le pénétrometre a cbne est Egesement inférieure. Cette mesure
pénétrométriqgue n'en demeure pas moins la méthedeeférence car elle laisse moins de
place au savoir faire et a la subjectivité de lapéur. De ce fait, c’est elle que nous
utiliserons dans le cadre de cette étude.

2.2.2.2. Détermination des états de I'eau par ldate des isothermes de sorption

Ces essais ont pour objectif de mettre en éviddesezones caractérisant I'état de I'eau
au sein du diagramme hydro-textural. Elles permettde distinguer I'eau hygroscopique ou
'eau libre capable d’établir des ponts capillaieggre les particules solides comme c’est le
cas dans l'état pendulaire décrit par Newit et Conwlones (1958). Pour cela, des
échantillons de produit de forme cylindrique etcdepacité connue vont étre mis en contact,
au sein d’'un banc de sorption, avec des atmospléramidité relative variables. Lorsque
I'équilibre, mis en évidence par la stabilisatianld masse de I'échantillon, est atteint, il est
alors possible de tracer I'isotherme de sorptidatifed cet essai. La modélisation de ce
dernier permet de définir la teneur en eau cormd@ot a la saturation de la surface
spécifiqgue du produit par une monocouche de maécdleau Wmong, €t celle caractérisant
I'entrée dans le domaine pendulaifgdqy). Le suivi des dimensions de I'échantillon en
cours d’essai permet la détermination, par inteparh, des fractions volumiques solides
correspondants a ces teneurs en eau particul&ires, en répétant les essais pour différentes
compacites initiales, il devient alors possiblelbdémir des couplesMnono,Pmond €t Wpendus
Dpendu) Permettant de fixer les limites de ces zomesdurée des essais et le grand nombre de
compacités a réaliser, nous ont conduit a nouseissér a deux des trois matieres premiéres
décrites précédemment. En raison de ses caracpgeistmorpho-granulométriques qui sont,
comme nous l'avons vu, particulierement prochesealles du kaolin, le phosphate de calcium

a été écarte.

2.2.2.2.1. Préparation des échantillons

Les échantillons de forme cylindrique vont étre parés a l'aide d’une cellule de

compression dont le diametre est de 25,4 mm eaudelir de 190 mm (figure 2.8a). Afin de
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pouvoir étudier I'éventuelle influence d’un factele forme sur les valeurs des coupl@sofo
DPmond €t Wpendur Ppendu), €S compacts réalisés présentent un élancemappait de la
hauteur du compact sur son diametre) égal a 05 Qette investigation sur I'élancement des
compacts, trouve sa justification dans les travd@iRuiz (2007) qui a montré que la forme (a
travers un parameétre caractéristique : élancenmntlps cylindres) influence la valeur finale
du retrait mécanique et par conséquent la compagitsi, le volume initial des compacts
sera respectivement égal & 6.09 cm 12.18 cm (figure 2.8b).

-

Figure 2. 8. a) cellule de compression, b) compdtkancements 1 a gauche et 0.5 a droite

Afin de faciliter leur mise en forme et d’assurarcontinuité initiale de la phase liquide, les
échantillons, dont la compacité ciblée est préalabht fixée, sont réalisés a des teneurs en
eau assurant leur saturation a l'aide de I'équafidib. Cette derniere dérive de I'équation
2.10.

1-@.
Weiple = d*Tmble (2.16)

cible

Les mélanges entre les phases solides et liquides réalisés au sein d’un mélangeur
planétaire Kenwood Major 1200 muni d’une pale eddft la vitesse de rotation autour de
I'axe principal est de 70 rpm et la charge en mat&eche est fixée a 200 g. La quantité
idoine d’eau est introduite au cours d'une phasem#ddéange de trois minutes a laquelle
succede une phase d’homogénéisation d'égalemeist ririmutes. Cette procédure permet
'obtention d’'un milieu au sein duquel I'eau espaéie de maniére homogéne a l'issue des
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six minutes. La quantit¢ de mélange humide a imiredau sein de la chambre de
compression est dépendante de la fraction volumsglide a atteindr@,e, de la teneur en

eau a saturation lui correspondagy,., et de I'élancement recherché dont la valeur enflur

celle du volumeV (éq 2.17).

m, = @ge (Wcible + 1):0;\/ (2.17)

Néanmoins, comme nous le verrons par la suite lersmpus étudierons I'évolution texturale
des compacts en cours de séchage, les équilibcegjbigs obtenus en fin d’essai pour les
échantillons initialement saturés sont associées wdleurs de fraction volumique solide
relativement élevées et voisines. Afin de pouvbieair des couplesnono, Pmong €t (pendus
Dpendu) dans la partie inférieure du diagramme hydrotett(soit pour des faibles valeurs de
fraction volumique solide), il est nécessaire dieri I'étude a partir de compacts dont la
fraction volumique solide est faible mais surtougceptible de ne pas trop augmenter lors de
I'essai. Ainsi, certains essais ont été réalisparéir de compacts initialement secs et dont la
valeur prédéfinie de la fraction volumique solidapet de connaitre la quantité de matiere

sechef) a introduire dans la chambre de compresgiafiéquation (2.18).
m, = @0V (2.18)

ouV est une nouvelle fois le volume du compact dépeindia I'élancement désire.

Tableau 2.3. Récapitulatif des compacités étudiée®es teneurs en eau associées

VIVAPUR 102 KAOLIN

Elancement 0.5 Elancement 1 Elancement 0.b Elangeme

& =0.29 +0.004
w= 0.011 + 0.002

&=0.26 + 0.003
w = 0.003 + 0.001

& =0.37 +£0.009
w = 0.86 + 0.008

®=0.39 +0.012
w=0.855+0.013

®=0.32+0.012
w = 0.003 + 0.001

& =0.26 + 0.007
w = 1.881 + 0.005

&= 0.26 + 0.005
w=1.882 +0.013

&= 0.37 +£0.007
w = 0.005 + 0.001

& =0.24 +0.005
w=2.168 + 0.027

®=0.25+0.015
w=2.186 + 0.016

&= 0.45+0.009
w=0.483 +0.012

&®=0.43 +0.004
w = 0.498 + 0.004

&= 0.54 +0.007
w=0.343 + 0.004

&®=0.52 +0.003

w = 0.348 + 0.001
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Le tableau 2.3 récapitule I'ensemble des fractisokimiques solides étudiées pour les
différents produits et les valeurs des teneurs @ leur correspondant. L'obtention de
résultats pour deux élancements différents cora@stimer I'influence de ce facteur sur le

retrait mécanique et donc sur la compacite finale.

2.2.2.2.2. Le banc de sorption

Le banc de sorption au sein duquel vont étre initedes compacts va étre le siege de
phénomenes d’adsorption pour les compacts initiefgnsecs ou de désorption pour les
compacts initialement saturés. Dans les deux @asligpositif permet le transfert d’eau en
atmosphere immobile sous humidité et températune@ees (figure 2.9).

Atmosphére régulée en température Echantillon

et en humidité relative Corr}pacté

7% 22%

\\\ﬁ; mﬂmﬂm

Solution saline spécifique saturée Bain régulé en température a 25°C

Figure 2. 9. Schéma de principe du banc de sorption

Des enceintes dont le volume est voisin de 150 etrdans lesquelles 'humidité relative est
régulée par différentes solutions salines satuffegse 2.10b), sont immergées dans un bain
dont la température est maintenue uniforme et aotestpar une régulation externe. La cuve
du bain est constituée d’'un bac étanchéifié emigrement isolé (figure 2.10a). Ce bac est
rempli d’1 n? d’eau maintenue immobile et chauffée par un systdenrégulation externe. Le
systeme de chauffe est constitué de deux radiasdimentés par un réseau indépendant
connecté & un bain avec thermoplongeur de type RMEDA®. Un controle des
températures moyennes dans les enceintes de séahétge effectué par un thermometre
(ECOLOG TH1) et montre que la température de comsae 25°C est régulée a £ 0.25°C.
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Chaque échantillon est placé sur une coupelle @mialum (figure 2.10b), suspendue au
couvercle des différentes enceintes régulées eromgjrie respectivement a 7, 22, 33, 43,
63, 75, 85, 91 et 96%. Aux fortes humidités rekgiy85 a 96%), la condensation de I'eau
évaporée sur le couvercle de I'enceinte doit é&gulierement épongée afin d'éviter toute
reprise d’eau au niveau de I'échantillon. Au codesl’expérience, les capsules contenant les
compacts sont régulierement pesées sur une balengeécision (10 millieme de gramme) et
mesurées (diametre et hauteur) a l'aide d’'un piemudisse (0.02 mm de précision). Les
valeurs retenues pour ces grandeurs sont les megyede trois mesures. Des travaux
préalables (Kaosol, 2007) ont permis de montrer lgumanipulation des échantillons ne
perturbe pas notablement les résultats observésgme deux minutes par manipulation), le
retour & I'équilibre hygrométriqgue dans les enasnétant inférieur & 15 minutes pour les
humidités relatives les plus extrémes (7% et 98%)sque la masse demeure constante au
cours du temps, I'expérience est terminée, I'atrhéspet I'échantillon étant a I'équilibre.

Figure 2.10. a) vue du banc de sorption, b) vusdchantillon placé au sein d’une enceinte
régulée en humidité par une solution saline

2.2.2.2.3. Les grandeurs mesurées
Les évolutions de la masse et du volume de I'édl@ntcompacté, sont mesurées sur
toute la durée de I'essai. A son issue, la misétave (105°C pendant 24 heures) permet la

détermination de la masse seche de I'échantillvdlution des grandeurs hydro-texturales
des compacts est ensuite calculée.
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Les variables suivies sont : la teneur en &gt) (€q. 2.4), la fraction volumique solide
@(t) (éq. 2.5), la saturation en liquidt) (€q. 2.8), I'élancemerti(t), et le retrait(t) donné
par I'équation suivante :

Vi V()

— Vinitial
E=

V.

initial

(2.19)

2.2.2.2.4. Les isothermes de sorption

Pour chaque échantillon, les teneurs en eau dibgrikont reportées en fonction de
’humidité relative (HR) de I'enceinte. Les isothegs tracés sont caractéristiques du couple

adsorbant / adsorbable utilisé (figure 2.11).

monocouche o
ap— e liguide

multicouche

[
b

/1: i >

0 I HR

Figure 2. 11. Les différentes zones constitutivesedisotherme

La modélisation des isothermes obtenues va repsgerl’utilisation de I'équation de
Guggenheim, Anderson et Boer (GAB) (Jannot, 2003) :

w_, HRCK (2.20)

W=
(1- HRK )(1+ HRCK - HRK)

oUW et Wmono représentent respectivement la teneur en eautehdéarr en eau permettant la
saturation de la surface par une monocouktieest 'humidité relative e€ et K sont des

constantes liees a I'énergie d’adsorption. La na¢hde Brunauer, Emmet et Teller (BET)
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permet de définir deux des trois parametregsgsnoet C. La premiére phase de lisotherme

peut étre linéarisée comme suit :

HR 1 +C—l
(1-HR)w Cw Cw

mono mono

HR (2.21)

ou C a la méme signification que dans I'équation GABs lvaleurs d@/monoet deC pour une
isotherme donnée sont obtenues en tracant le préeniee de I'équation 2.21 en fonction de
I'HR. L'ordonnée a l'origine et la pente conduisenfidentification de ces deux parametres.
Leur connaissance permet de paramétrer la valela derniere constante en appliquant le
modeéle GAB et en ajustant sa valeur, au sens deslres carrés, afin que le modele correle
au plus pres les valeurs expérimentales. Si I'éstsdanent complet de la monocouche est
obtenu pour une teneur en eau marquant la tramséidre la zone 1 et la zone 2 de
lisotherme (figure 2.11), la condensation capi#taiet donc le début du domaine ou I'eau est
dans un état pendulaire, marque, elle, le passage la zone 2 et la zone 3. Physiquement
cette teneur en eau constitue la fin du domainedsggpique d’'un élément et I'apparition de
ponts capillaires de par la présence, en surfackadsorbant, d’eau a I'état liquide. D’un
point de vue pratique, elle peut étre déterminésugvant I'évolution de la teneur en eau en
fonction de I'épaisseur de la couche adsorbée Howntaleur est donnée par I'équation de
Harkins et Jura (Rouqueret al, 2003) :

05
T= 0.1399 (2.22)
0.034-log HR

ou T est I'épaisseur de la couche adsorbée en nm. I€alpour chacune des HR étudiées, la
variation de la teneur en eau donnée par le mdsaE est suivie en fonction de celle-ci. En

dessous de la condensation capillaire, I'épaissleucette couche est proportionnelle a la
teneur en eau du compact, au-dela, la linéarifgadiét et la couche adsorbée croit selon une

loi puissance. Cette valeur seuil peut alors éterminée.
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2.2.2.3. Détermination des états de I'eau pardesbes de rétention de 'humidité

Les courbes de rétention de I'hnumidité sont couramingétablies en science des sols et
plus spécifiguement en géotechnique pour défiraptitude d’'un sol au stockage d’eau
(Hillel, 1984). Elles consistent a suivre la vaoat de la teneur en eau (massique ou
volumique) ou du degré de saturation d'un échamtikn fonction des différentes valeurs

d’'incrément de succion capillaire appliquées (fegrl2). La succion capillaing est définie

par :
w=e (2.23)
.9
avecP. =P, - P, (2.24)

ou P, P, et P, sont respectivement la pression capillaire, lasgioe d’air et la pression

d'eau.

teneur en eau a saturation

1 / pression d'entrée d'air

teneur en eau (-)

log succion

Figure 2. 12. Courbe de rétention de 'humiditéssigue

La teneur en eau ou la saturation de I'échantillarie en fonction des pressions exercées
dans I'enceinte, appelée « boite de Richards >s@sspre plate, dans laquelle les échantillons
sont disposés. L’échantillon est soumis a des sosairoissantes par augmentatiorPgéd_a

guantité d’eau drainée augmente tout comme le nemidrses pores soumis au processus de
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vidange. Une succion croissante permettant la gelahe pores de plus en plus étroits, la
teneur en eau de I'échantillon va donc décroitreacute la gamme des succions croissantes.
Des valeurs de succion supérieures a 500 kPa neapopas étre obtenues a partir du
dispositif expérimental utilisé, la courbe de rémm de 'humidité est complétée pour les
fortes valeurs de succion par les résultats obtanissue des essais au banc de sorption et du
tracé des isothermes correspondants. Le passddmiaedité relative a la succion capillaire
est supposé conforme a la loi de Kelvin (Fredlungieg, 1994)
Les courbes classiques de rétention de 'lhumidite ®rtement influencées par la nature et la
répartition de porosité de I'échantillon. Concerrlas sols par exemple, une augmentation de
la teneur en argile entraine une élévation derlaween eau, pour une succion donnée, et une
variation plus progressive de la pente de la courbdexture de I'échantillon va quant a elle
affecter la courbe caractéristique de I’humiditét tparticulierement dans I'échelle des faibles
succions. L’effet d’'une compaction provoque une idution de la porosité totale et plus
particulierement du volume des grands pores. @eliii une diminution de la teneur en eau a
saturation et un moindre abaissement de la teneuea@ pour les faibles succions. En
revanche, les courbes de sols tassés et non tasgesnt étre a peu pres identiques aux
succions élevées. Aux tres hautes succions, I'shlem effet principalement retenue par
adsorption, et I'on peut considérer la rétentiomow une propriété texturale plutét que
structurale du sol.
La relation entre la succion et la teneur en eastrpas unique et monotone. Elle peut étre
obtenue de deux fagons :

- par drainage, en appliquant des accroissementaat#ons a partir d’'un échantillon

initialement saturé afin de le sécher,
- par imbibition, en mouillant graduellement un édilom ce qui correspond a une
réduction progressive de la succion.

La teneur en eau d'un sol équilibré a une succimmmée est plus grande en drainage qu’en
imbibition ce qui conduit a un phénoméne d’hystérdfigure 2.12). Ce phénomeéne
d’hystérese peut étre attribué (i) a la non uniiegngéométrique des pores individuels qui
aboutit a I'effet bouteille d’encre (Hillel, 1984)i) a I'effet de I'angle de contact par lequel le
rayon de courbure est supérieur pour un menisqueavance par rapport a celui d’'un
ménisque qui recule, (iii) & la présence d’air piégndant a réduire elle aussi la teneur en eau
des sols fraichement mouillés.
Dans le cadre de cette étude, les essais sons@gaur des échantillons compactés de

cellulose microcristalline et de kaolin. En raistm la durée des essais, et de ses similitudes
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avec le kaolin, le phosphate de calcium n’est ptenu. Comme le montre la figure 2.12, les
courbes de rétention de I'humidité permettent égale d’accéder a des teneurs en eau
particuliéres : la teneur en eau résiduelig) (et la teneur en eau d’entrée d'av)( La
premiere se définit comme la teneur en eau a padetilaquelle une grande variation de la
valeur de la succion va étre nécessaire a I'albraesseultérieur de la teneur en eau (Fredlund
et Xing, 1994). Elle peut étre percue comme la ueren eau en dessous de laquelle la
connexité de la phase liquide ne sera plus assueE@ar un film « moléculaire ». Ce dernier
ne permettra pas d’assurer, lors de I'élévatiomadguccion matricielle, un flux semblable a
celui pouvant exister lorsque la phase liquidepestolante. La teneur en eau d’entrée d’air
(w;), est la teneur en eau au dessus de laquellentzekité de la phase gazeuse n’est plus
assuree, l'air est sous forme occluse au sein getece. A l'instar des essais réalisés a l'aide
du banc du sorption, la détermination de ces tsneuareau spécifiques, pour différentes
valeurs de compacité, permettra d’obtenir des @suhi,®) et (v,d;) permettant de
délimiter, au sein du diagramme hydro-textural,zeses ou les phases liquides et gazeuses

sont connexes.

2.2.2.3.1. Préparation des échantillons

Les échantillons de kaolin et de cellulose étud@éprésentent sous la forme de compacts
cylindriques d’élancement 1. Leur mode d’élaboratest le méme que celui préalablement
décrit au paragraph22.2.2.1.Afin de pouvoir tracer les courbes complétes dentéon de
’humidité pour une compacité initiale donnée, st @écessaire de réaliser des échantillons
compactés et saturés dont la fraction volumiqualeast identique a celle ayant permis la
réalisation des isothermes. Le tableau 2.4 rédapliensemble des fractions volumiques
solides étudiées pour les différents produits et Valeurs des teneurs en eau leur

correspondant.

Tableau 2. 4. Récapitulatif des compacités étudiéees teneurs en eau associées

VIVAPUR 102 KAOLIN
®=0.24 +0.012 @ =0.43 +£0.009
w=2.162 +0.018 w = 0.506 +0.010
& =0.26 +0.011 & =0.52 +0.004
w=1.901 +0.019 w = 0.360 + 0.001
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2.2.2.3.2. La cellule de Richards

La cellule de Richards ou pressure plate, est noeite étanche a I'air dont la base, sur
laguelle repose I'échantillon, est constituée d'pi@re poreuse céramique de fine porosité
immergée dans un récipient d’eau a la pression sth@ique (figure 2.13). Les pores de
cette pierre poreuse sont suffisamment petits goiglle ne soit pas désaturée par la pression
maximale d’air appliquée dans la cellule. Il estesSaire que le contact entre I'échantillon a
tester et I'élément poreux soit de trés bonne tyadifin d’assurer la continuité de la phase
liquide entre I'échantillon et la pierre poreuse. firession d’airR,) au sein de la cellule va
étre fixée a des valeurs positives successive$ @é bars) supérieures a la pression d’eau
(Pw). L'expérimentation consiste a placer I'échantillous pression jusqu’a ce que le niveau
d’eau au sein du tube en U connecté au récipiédtiénr, reste constant. Cet état d’équilibre
est atteint en quelques jours pour des échantilb@msimétriques. Dés lors, la pression est
relachée et I'échantillon est pesé puis mesurépreasion d’air maximale utilisée est de 5
bars, cette limite est fixée par les caractérigtiqde la chambre elle-méme et de la plaque

céramique utilisée.

: injection d'air sous pression
: plaque poreuse céramique |
: échantillon initialement satyné
: enceinte sous pression
: réservoir d'eau agda pression
atmosphérique 1
6 : évacuation d'eau 6

]

b wnN -

Figure 2. 13. La cellule de Richards

2.2.2.3.3. Les grandeurs mesurées

En fin d’essai, lorsque les cycles de drainage€igthibition ont été réalisés sur un méme

échantillon, la masse séche est déterminée pae @asit et apres un séjour de 24 heures
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dans une étuve a 105°C. Les grandeurs accessiiesilsrs les mémes que pour les essais
réalisés au banc de sorption a savai(P;) (éq. 2.4), la fraction volumique solid&P.) (&q.
2.5), la saturation en liquid&R) (éq. 2.8), I'élancemerii(P.), et le retrait(P. ) (2.19).

2.2.2.3.4. Modélisation des courbes de rétentiohhdenidité

On trouve en géotechnique, les plus nombreusesatitins de ces courbes de rétention.
Aussi, nous exploiterons nos résultats en utilisamtnotations spécifiques a cette discipline.
La modélisation des courbes de rétention de I'hitsnitpose sur l'utilisation du modele de
Fredlund et Xing (1994) :

T (2.25)

{In[e+ (z///a)”J}m

6w)=Cw)

ou C() est une fonction de correction définit de la reamisuivante :

In(1+y¢/y,)
In[1+ (1000000 ¢, )|

C(y)=1- (2.26)

Dans les équations 2.25 et 2.Zbet 6

sat

sont respectivement la teneur en eau volumique et

la teneur en eau volumique a saturatign,et ¢, représentent la succion matricielle et la

succion matricielle résiduelle. Cette derniere &nd comme la succion au-dela de laquelle
la courbe va commencer a décroitre linéairemerd tadomaine des succions élevées. Enfin,
a, n et m sont les parameétres du modéle obtenus en cakmqidtion 2.25 sur les résultats
expérimentaux par la méthode des moindres cari@ss [2 cas o est faible, la valeur prise
par le paramétrea peut étre assimilée a la pression d’entrée d’Biéanmoins, les
coordonnées des points caractéristiques corresptsdad’entrée d’air ou a I'eau résiduelle
sont généralement calculées par des méthodes guash{Fredlund et Xing, 1994). Comme
le montre la figure 2.12, la pression d’entrée ird{®;) est obtenue a lintersection des
tangentes des deux premieres phases de la courbegedgon de I'humidité. Les coordonnées
completes du point d’entrée d’aiP;{ ;) sont obtenues en appliquant les équations 2.23 et
2.25, les paramétres du modéle ayant été déterparésvance. La valeur de la teneur en eau
volumique résiduelled; est déterminée a lintersection des tangentes ées dernieres
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phases de la courbe. La valeur de la succion luespondanty, ) est également déterminée
a l'aide du modele décrit précédemment. Au-delaygdela teneur en eau volumique décroit

beaucoup plus lentement et linéairement avec kassement de la succion matricielle.
Le suivi de I'évolution des grandeurs texturalesceuars d’essai permet de faire correspondre
(par interpolation) a ces valeurs particulieresteleeur en eau, les fractions volumiques

solides correspondantes. Les coup¥asi) et (v, ®,) deviennent alors accessibles.
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2.3. RESULTATS EXPERIMENTAUX

2.3.1. Caractérisation mecanique des milieux

Les limites de liquiditéw,) et de plasticitéwp) déterminées selon les normes NF P 94-
051 et NF P 94-052-1 pour les trois matiéres prezmigont présentées dans le tableau 2.5.
Conformément aux indications de Proestal. (2004), une marge d’erreur de 10% pour
chacune des mesures expérimentales a été prisensigd@ration. L’indice de plasticitéq],
qui définit 'étendue du domaine plastique est nbtpar différence entre les valeurs de ces

limites de consistancedp: = w -wp.

Tableau 2. 5. Limites mécaniques des trois prodigtbétude

Kaolin Phosphate de Calcium  Cellulose Microcristallin e
Wp (%) 29 +1.45 33+1.65 81+21.3°2
w, (%) 67 +3.35 45 +2.25 246 +12.3
Wr (%) 17.6+2.02° 29.4+1.83° 31.5+18.6°"
Ip (%) 38 £4.80 12.5+£3.90
lp Casagrande (%) 34.3 +2.45 18.25 + 1.64 165 + 8.98

# déterminé a partir des valeurswieet delp casagranad €9 2.13)
b calculé (69.2.14)

La détermination expérimentale de la limite de {#&é de la cellulose microcristalline est
impossible selon le protocole normalisé. La rédbsades rouleaux a partir de la boule de
pate humide s’est systématiquement traduite parfi@gmentation. Il ne s’agit cependant pas
de conclure que la cellulose microcristalline nenifegte pas de plasticité puisque cette
matiere premiére fréquemment utilisée en pharmsei@réte au contraire particulierement
bien au procédé d’extrusion / sphéronisation exigeatte caractéristique. Il faut ainsi en
déduire que la norme NF P 94-052-1 n’est adapt&edps matériaux suffisamment cohésifs
pour résister aux contraintes de cisaillement g&®par la mise en forme du rouleau, cette
norme élaborée pour des applications en géotechragtila plupart du temps bien adaptée
aux matériaux argileux. La limite de plasticité te cellulose a été estimée grace a
I'application de la relation de Casagrande (éq)R.Apres s’étre assuré que les gammes de
valeurs de l'indice de plasticité obtenues par Waltecasagrangp CONcordaient avec celles
mesurées expérimentalement sur le kaolin et legftade de calcium, la limite de liquidité de
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la cellulose a permis de calculer I'indice de ptatst théorique du produil dcasagrand} €t d’en
déduire une valeur indicative de la limite de p&st de I'ordre de 80%. Enfin, I'utilisation
d’'une corrélation (éq. 2.14) a permis de détermiadimite de retrait\Wg) des trois matieres

premieres de I'étude.

Domaine Solide

< : —> Domaine de Plasticitt ~ Domaine de Liquidité
_sans retrait._ _ avec retrait _< ><

CELLULOSE
MICROCRISTALLINE
/315 __--""81  _ __----""7" 246
/’ .- _===""
KAOLIN
17629 G
\\ \ ,

PHOSPHATE DE CALCIUM

29433 45
Teneur en eau (%)

Figure 2. 14. Domaines de consistance des troisemest

La figure 2.14 définit les différents domaines dmsistance des trois matieres premieres.
L'étendue de chacun de ces domaines est variable mtoduit a I'autre. Ainsi, la cellulose
microcristalline présente une zone de plasticés &tendue précédée d’'un domaine solide
avec retrait couvrant lui-méme une large gammeedelurs en eau. Ce n’est pas le cas du
kaolin eta fortiori du phosphate de calcium, qui, une fois passéémiel de plasticité
n'exprimeront de retrait que sur une gamme rédiitdeneurs en eau. Les réarrangements
particulaires engendrés par 'augmentation desraioés hydriques liées au séchage seront
donc rapidement limités par un blocage de la &irac

La connaissance des valeurs de l'indice de pléstati de la limite de liquidité de chaque
produit étudié permet également de les localisetanaque de Casagrande (figure 2.15). En
se référant a la figure 2.6, il est possible destaier que du point de vue de leur
comportement mécanique, le phosphate de calciuarégm a la classe des limons minéraux

ou organiques de compressibilitt moyenne et quieatdin fait parti de celle des argiles
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minérales de forte plasticité. L'abaque de Casatgarétant défini que pour les constituants
des sols, dont les valeurs de limite de liquidibédtsgénéralement inférieures a 100%, le
comportement mécanique de la cellulose microclistaine peut étre rapproché d’aucune

classe particuliére.

160 -
140 -
120 -
100 -

80

Indice de Plasticité(%)

60 -
ligne A

40 4 A kaolin

cellulose microcristalline
20 -
®  phosphate de calcium

0

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220 240
limite de liquidité (%)

Figure 2. 15. Localisation des produits au seir’dbaque de Casagrande

Si les normes utilisées pour la détermination degds d’Atterberg sont trés précises pour la
détermination des limites de liquidité et de plasti aucune indication n’est donnée
concernant I'état textural dans lequel elles sdrtermues. Néanmoins, le remaniement du
milieu au sein d'une coupelle standardisée (lirdadiquidité) ou sous la forme d’un rouleau
(limite de plasticité) souligne clairement le fgit’elles correspondent a des couples (teneur
en eau — fraction volumique solide) donnés. Noussreommes donc proposés de définir
précisément I'état hydro-textural ayant permis tésttion de ces limites mécaniques.

La fraction volumique solide correspondanivaet w, est obtenue en appliquant I'équation
2.5 aprés détermination du volume du rouleau (#irdi plasticité) ou du récipient contenant
la pate (limite de liquidité) et la déterminatioa lh masse seche les constituant. La valeur de
la saturation est alors déterminée (€q. 2.8). €gsltats concernant le kaolin et le phosphate
de calcium sont présentés dans le tableau 2.fettmettent de constater que le remaniement
du milieu, le conduit a une valeur de saturatiascpe de 1. L'écart par rapport a la saturation
s’explique par le mode opératoire lui-méme. Jefiierst Rogers (1998) ont montre, dans le
cadre de la détermination de la limite de plagtjajue le contact avec la main de I'opérateur,

lors de la réalisation du rouleau, était susceptibhugmenter I'évaporation de I'eau et donc
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d’entrainer la diminution de la valeur de la saiora Concernant la limite de liquidité, les

degrés de saturation inférieurs a 1 s’expliquentaarésence d’air occlus malgré le soin pris
lors du conditionnement de la pate dans le rédignardébut d’essai. L’écart a la saturation du
milieu est cependant moins marqué pour le kaola gpur le phosphate de calcium qui s’est

avére étre un matériau particulierement drainams$ sontraintes.

Tableau 2. 6. Fraction volumique solide et degréaliration pour w et w.

Kaolin Phosphate de Calcium
w 0.29 0.33
Wp (-) D 0.56 0.51
S 0.95 0.89
w 0.67 0.45
w () @ 0.35 0.42
S 0.93 0.84

[y

—— courbe de saturation
¢ limite de plasticité
& limite de liquidité

o
©
|

o
o
|

°
Y
|

0.6 +

0.5 - Domaine solide

0.4 1
Domaine de plasticité

fraction volumique solide (-)

Domaine de liquidité
0.2 1

1
1

1

1

1

0.3 i
1

1

1

0.1 1
1

1

0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1
teneur en eau (-)

—— courbe de saturation
¢ limite de plasticité
& limite de liquidité

o
Y

o

2
=
o

Domaine Solide

o
3

Domaine de +
plasticité

o
N
L

o
w

Domaine de liquidité

fraction volumique solide (-)

o
[N

o
[

------’ -

o

T T T T 1

0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7
teneur en eau (-)

o

Figure 2. 16. Localisation des limites de plaséat de liquidité au sein des diagrammes
hydro-texturaux a) du kaolin et b ) du phosphateaeium
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La figure 2.16 permet de visualiser la localisaties points relatifs aux limites d’Atterberg
sur les diagrammes hydro-texturaux des deux prodomsidérés. Comme attendu, ces points
sont trés proches de la courbe de saturationt kless possible de définir, sur la courbe de
saturation une gamme de teneur en eau pour lageefieoduit va avoir un comportement
plastique. Cette gamme est bornée par les deuxrggbeises par les limites d’Atterberg. Ces
dernieres n’étant définies qu’a saturation, on aaet pas statuer sur leur devenir pour des
valeurs de fractions volumiques décroissantes. Eemigre approximation, nous les
prolongerons cependant verticalement sous la fatenpointillés qui permettront de définir
trois domaines de consistance : les domaines sqgildstique et liquide. Ces considérations
nous conduisent a nous interroger sur la déteriomate I'état d’un milieu plastique hors
saturation. L’action méme d’'imposer une contraiptaur observer la persistance d'une
déformation ne conduirait-elle pas a un remanientenimilieu susceptible d’entrainer sa
saturation en liquide ? Pour les teneurs en eaérmypes au domaine de plasticité, le milieu
va se comporter comme un liquide et fluer souspsnts propre, pour des valeurs inférieures,
au contraire, le matériau va présenter un compenérsolide autorisant les phénoménes de

retrait uniguement jusqu’a la limite éponyme.

2.3.2. Caractérisation hydro-texturale du milieu par sorption d’eau

Les essais de sorption participent a la définiderzones sur le diagramme hydro-textural
au sein desquelles I'eau sera présente soit some fygroscopique soit sous forme d’eau
libre. La réalisation d’isothermes de sorptiondes échantillons de compacité connue permet
d’identifier I'étendue du domaine hygroscopique phoduit puis la transition vers I'état
pendulaire. Au cours du séchage, les échantillobsssent des modifications hydriques et

texturales que nous nous proposons d’étudier dapsamier temps.

2.3.2.1. Modifications hydro-texturales au courssdahage

Les cinétiques de séchage des deux produits peddamnte allure similaire (figure 2.17).
Dans un premier temps, il est possible d’observer periode de séchage a vitesse constante
précédent un ralentissement du phénoméne juste guan’échantillon n’atteigne sa teneur
en eau d'équilibre. Cette premiére phase du phénerdé séchage sera d’autant plus rapide

gue 'humidité relative (HR) au sein de I'enceimte séchage sera faible. Ainsi, la mise a
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I'équilibre sera d’autant plus longue que I'HR étvée. On note bien sir que la teneur en
eau d’équilibre est d’autant plus basse que I'HRable.
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Figure 2. 17. Cinétiques de séchage, a) kadhRife=0.43,e=1), b) cellulose
microcristalline @initiale=0.26,e=1)
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Figure 2. 18. Influence de I'élancement sur I'abudtes cinétiques de séchage, a) kaolin
(Dinitiale=0.43), b) cellulose microcristallineZ{niae=0.26)
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Les figures 2.18 et 2.19 permettent d’étudier kiehce de I'élancement et de la compacité
initiale sur l'allure des cinétiques de séchage dmsx produits. Pour un séchage en régime
permanent, Ruiz (2007) a montré comment, pour lindrg de volume donné, la variation de
I'élancement module le rapport surface / voluménduit une disparité dans l'intensité des
mécanismes de transfert d’eau entre I'échantilioaemosphére. Néanmoins, la teneur en
eau atteinte a I'équilibre reste identique quel goi¢ I'élancement. Seule la durée mise pour
'atteindre sera affectée. Les résultats présefigige 2.19 permettent de conclure que
'augmentation de la compacité initiale du prodeat €galement engendrer une accélération
des échanges d’eau entre I'échantillon et I'atmesphenvironnante. La teneur en eau
d’équilibre est également dépendante de ce paranpmisque l'on peut constater sa
croissance avec la compacité initiale. L'augmeatatie la compacité des échantillons, réduit
la taille moyenne des pores et va ainsi faciligefllix de liquide au sein du compact jusqu’a
une teneur en eau ou cette derniére sera retemuw@pdarité. Cette influence est nettement
plus marquée pour les essais réalisés sur la@siuhicrocristalline que pour les deux autres
produits.

Les variations de volume des échantillons en cderséchage ont également été prises en
considération et ont permis d’étudier I'évolution phénomene de retrait en fonction de la
teneur en eau. Ainsi, il a pu étre mis en éviddfigare 2.20) que le séchage va conduire a
une premiere phase de retrait dit idéal dans les s@nle départ d’eau est exactement
compenseé par une diminution du volume des échamsillCette phase a lieu durant la période

de séchage a vitesse constante et coincide adeolaine de plasticité du produit.
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Figure 2. 20. Influence de I'humidité relative &t kElancement sur le phénomene de retrait.
a) kaolin @initiale=0.43), b) cellulose microcristallineZ{jnitae=0.26)

Des que la limite de plasticité du milieu est fiaieg la déformation va étre dépendante de la

nature du matériau. Dans le cas du kaolin, la détion semble étre maximale pour une
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teneur en eau correspondant a la limite de pl&&stiDians le domaine solide, I'échantillon de
kaolin ne subira pas ou peu retrait (figure 2.1¥4)eeséchage s’effectue plutét a volume
constant. Le comportement mécanique de la celluluseocristalline dans le domaine solide
différe notablement de celui du kaolin. Aprés uhage, située pour des teneurs en eau justes
inférieures a la limite de plasticité, au coursldguelle la déformation va étre nettement
moins prononcée que dans le domaine plastique, nanwelle période de déformation
d’intensité identique a celle du domaine plastiguiervient a partir d’'une teneur en eau
voisine de 40%. Cette derniere prend fin lorsqéeHhantillon a atteint sa teneur en eau
d’équilibre. Il n’est pas surprenant qu’un tel a@tise manifeste pour des teneurs en eau aussi
faibles et ce d’autant que la relation de Kretsah{©@96) (€qg. 2.14) nous avait préalablement
permis de calculer une limite de retrait égale &%lpour ce produit. En effet, la limite de
retrait correspond a un séchage en condition d&@&mwrique bien plus fortes (T= 105°C) que
les conditions limites imposées ici aux échantslohes contraintes capillaires qui se
développent en condition plus soutenues, et cersélgugmentation de la température (qui
induit une diminution de la tension superficiellspnt ici plus limités et densifient moins le
matériau. Ainsi, la corrélation utilisée pour éwlua limite de retrait de la cellulose
microcristalline ne peut pas correspondre a cellessurée. En revanche, ces résultats
soulévent l'intérét de définir une limite de retrgui ne soit pas absolue. Il apparait que les
conditions de séchage mais aussi la forme chowmie modeler un matériau biphasique de
volume donné (Ruiz, 2007) influencent le retrais@ivé et la valeur de la teneur en eau qui
correspond a sa rigidification.

Nous ne pouvons a présent que proposer guelquasrdie d'analyse sous forme d’hypothése
a justifier expérimentalement (these de MontanagBiyopas en cours au sein du LGPEB)
pour expliquer cette brusque déformation se mamifégpour les faibles teneurs en eau. Au
cours du séchage dans le domaine solide, le d@pagressif d’eau pourrait entrainer la
genése de liaisons capillaires entre les partioglgsen exercant une traction sur le milieu,
seraient responsables d’'une diminution du volume pleres. Ces derniers ne parvenant
jamais a étre saturés du fait du séchage, cecuaaitda un phénomene autoentretenu jusqu’a
la teneur en eau d’équilibre. Le fait que ce phé&rmnne se manifeste pas pour le kaolin
pourrait s’expliquer, comme nous le verrons uligeéenent, par le fait que la compacité du
milieu a l'issue du domaine plastique (0,56) esdtameent supérieure a celle de la cellulose
microcristalline (0,4). La transition de blocagé¢ &gssi dépassée, pour le kaolin, en tout début
du domaine solide. Il faut néanmoins préciser aqitedypothese ne peut étre valide que si le

milieu reste uniforme (faible gradient de teneur esu et de compacité au sein de
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'échantillon) au cours du séchage. L’uniformitéraseou non validé a lissue d’essais
spécifiques faisant I'objet du travail de thés¢idmi sur le sujet.

La figure 2.20 nous renseigne également sur I'erfee de 'HR de I'ambiance de séchage et
celle de I'élancement sur le processus de retviine si les résultats sont plus dispersés en
ce qui concerne le kaolin, il est possible de aiestqu’'aucun de ces deux parametres ne
semble I'influencer.

La figure 2.21 vient corroborer I'hypothése selaguelle un milieu de compacité élevé serait
moins sensible au phénomeéne de retrait. On peatfehconstater que le retrait est d’autant
moins prononcé que la compacité initiale des édlang est élevée. La translation des
courbes vers les basses valeurs de retrait, lorgmusompacité initiale croit, souligne
néanmoins la similitude des phénomeénes se déroalarsein des échantillons quelles que

soient les conditions initiales.
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Figure 2. 21. Influence de la compacité initialelgehantillon sur le phénomene de retrait a)
kaolin, b) cellulose microcristalline.

Le suivi de I'évolution massique et texturale dulieni permet de tracer le « chemin de
séchage » emprunté par les produits au cours deteaessus de mise a I'équilibre (figure
2.22). Sur tout le domaine de plasticité, le refdgal observé précédemment (figure 2.20) et
assurant la compensation de la perte d’eau pardimmution d’'un méme volume, va se
manifester par la persistance de I'état de saturah liquide. La transition vers le domaine
insaturé n'aura lieu qu’'apres le franchissemenkademite de plasticité. Conformément aux
conclusions établies précédemment, le retrait dbsrdillons de kaolin sera relativement
faible au-dela du domaine plastique. Les valewggéids de compacité (proches de 0.6 et donc
de la valeur de 'empilement vrac non tasse€) oldsmpour la valeur dep, n'autorisent qu’un
faible degré de liberté aux particules solides deur réarrangement ultérieur. Cette valeur

légerement inférieure a 0.6 semble d’ailleurs &reompacité maximale qu’il est possible
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d’atteindre dans ces conditions de séchage. Onrgemaen effet que c’est la valeur
également prise par les échantillons de cellulomeoaristalline a I'équilibre. Cette derniere
voit sa compacité augmenter en deux temps en deskola limite de plasticité comme le
laissait entrevoir la figure 2.20. A la vue desuitsds également présentés dans les
diagrammes hydro-texturaux, il est possible de ed@sque I'humidité relative de I'enceinte
de séchage au sein de laquelle est disposé I'ébbiamtinflue pas sur le chemin de séchage
suivi par ce dernier. L’élancement, influant uniopemt sur la vitesse du séchage, n’a, lui non

plus, pas d’effet sur I'évolution du chemin de s au sein du diagramme hydro-textural.
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Figure 2.22. Représentation des chemins de séduagein du diagramme hydro-textural, a)
kaolin, b) cellulose microcristalline
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2.3.2.2. Obtention des couple®ibno ;Pmongd €t Wpendu Ppendu) Par le tracé des
isothermes de sorption

Les teneurs en eau d’équilibre obtenues a l'isaseedsais sont reportées en fonction de
'HR du milieu dans lesquelles elles ont été obemn(figure 2.23). Les isothermes ainsi
obtenus peuvent étre assimilés a la catégorie stekermes de types 2 (Rouqueedlal,
2003) ou I'on peut observer une augmentation trégrpssive de la quantité d’eau adsorbée
en fonction de la pression relative d’équilibre. type d’isotherme est obtenu avec des
adsorbants non poreux ou macroporeux a la surfasquels la couche adsorbée s’épaissit
progressivement. lls sont caractéristiques d’urs®igudion multimoléculaire.

Les résultats obtenus montrent qu’il ne sembleypasoir de différence significative entre

I'allure des isothermes obtenus pour les deux t@xancement étudiés (figure 2.24). La tres
grande proximité des courbes pour les élancemean3.5let 1 confirme en outre la bonne
reproductibilité de la méthode de mesure.
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Figure 2. 22. Modélisation par I'équation de GABsdsothermes obtenues pour les
différentes compacités initiales des echantill@)skaolin, b) cellulose microcristalline
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Figure 2. 23 Influence de I'élancement des échiantsl sur le phénoméne de sorption, a)
kaolin, b) cellulose microcristalline
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Le modele GAB permet d’obtenir, pour chaque isatteetrace, la teneur en eau assurant la
saturation de la surface des particules par uneoooathe moléculairewgmong €t celle
marquant I'entrée dans le domaine pendulairgng,). Le suivi de I'évolution de la fraction
volumique solide au cours du séchage permet d’estipar interpolation, les valeurs des
compacités qui sont associées a ces teneurs gradaulieres. Elles sont présentées dans le
tableau 2.7.

Tableau 2. 7. Tableau récapitulatif des valeurs c@sples (Wono, Pmong €t (Wpendur Ppendu)

KAOLIN

W mono 1 mono Wpendul 1 pendul

@i =0.26

Wit =0 0.004 0.264 0.009 0.262
e=1

@ ,,;;=0.31

Wi =0 0.004 0.318 0.006 0.315
e=1

@iy =0.37

Winie =0 0.004 0.360 0.008 0.367
e=1

@, =0.44

Wi, =0.5 0.004 0.554 0.010 0.547
e=0.5

@,y =0.44

Winit =0.5 0.004 0.538 0.005 0.539
e=1

@, =0.53

Winit =0.35 0.004 0.585 0.007 0.576
e=0.5

@iy =0.53

Wi, =0.35 0.004 0.582 0.007 0.587
e=1

CELLULOSE MICROCRISTALLINE

W mono P mono Wpendul 1 pendul

@iy =0.23

Wini;=2.1 0.038 0.541 0.068 0.512
e=0.5

@iy =0.23

Wini=2.1 0.039 0.549 0.074 0.513
e=1

@iy =0.27

Win;=1.8 0.041 0.589 0.055 0.572
e=0.5

@iy =0.27

Wi,;=1.8 0.036 0.611 0.059 0.577
e=1

@iy =0.29

Wi =0 0.031 0.288 0.056 0.278
e=1

@ i1 =0.46

Wi,;=0.8 0.040 0.506 0.062 0.482
e=0.5

@i =0.46

Wiy =0.8 0.042 0.534 0.062 0.511
e=1
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Il devient ainsi possible de localiser sur le déagme hydro-textural les couple®ifna
Pmong Marquant la saturation de la surface accesséreipe monocouche moléculaire d’eau
et les couplesWpendur Ppendu) Signifiant I'apparition d’eau libre susceptible dormer des
liaisons capillaires et marquant la fin du domdiygroscopique et I'entrée dans le domaine
pendulaire.

La figure 2.25 confirme que ces teneurs en eaucphéres (Vmono €t Wpengy) ONt UNe valeur
qui est indépendante de I'élancement des échamillBurtout, ces derniéres sont identiques
(a I'erreur de mesure liée a la sensibilité de &hnde) quelle que soit la compacité initiale

des échantillons ou celle prise lors de la tramsiéntre les différents domaines.
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Figure 2. 24. Localisation du domaine hygroscopiquée la transition vers le domaine
pendulaire sur le diagramme hydro-textural. a) kaob) cellulose microcristalline
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cellulose microcristalline présente un domaine bggopique s’étendant jusqu’a une teneur
en eau voisine de 6,2%. La saturation de la surfisponible par une monocouche
moléculaire d’eau intervient pour une teneur en eemyenne de 3,8% quelle que soit la
compacité. Ceci signifie que la compaction du railéest pas suffisante pour faire diminuer
significativement la surface spécifique access#él® molécules d’eau et donc la teneur en
eau de saturation par une monocouche moléculairelefa de 6,2%, I'eau va étre sous forme
d’eau libre susceptible de générer des liaisondlaaps entre les particules solides. On est
alors dans le domaine pendulaire tel que décrit ldawitt et Conway-Jones (1958).
Concernant le kaolin, les mémes remarques peuventéalisées, a la nuance prés que les
teneurs en eau de transition sont extrémementetiél rapprochées. Dans nos conditions
expérimentales, la monocouche moléculaire permet@rsaturation de la surface libre
apparait pour une teneur en eau égale a 0,4%.nLdufidomaine hygroscopique intervient
pour une teneur en eau moyenne de 0,7% au-delagdelle I'eau peut former des ponts
capillaires.

2.3.3. Caractérisation texturale du milieu par drainage etimbibition

Les essais de drainage et d’'imbibition réalisés ddite de Richards permettent de
déterminer les teneurs en eau pour lesquellesHaseg fluides sont connexes au sein des
compacts et également de suivre les variationsurges qu’ils subissent lors de

'augmentation de la succion.

2.3.2.1. Modifications hydro-texturales au cours dgcles drainage / imbibition

Les essais de drainage et d'imbibition consistemiegurer a I'équilibre, pour différentes

succions imposées, I'évolution de la teneur enetalu volume de I'échantillon. Les chemins
de drainage et d’imbibition peuvent alors étre éspntés au sein du diagramme hydro-
textural (figure 2.26). Pour le kaolin et la cetlsk, et ce quelle que soit la compacité initiale
de I'échantillon, la densification subi pendant phase de drainage est partiellement
réversible. Lors de la phase d’imbibition lui sutaét, I'échantillon va suivre, sur le

diagramme hydro-textural, un « chemin » superpesahielui du drainage. Néanmoins, il ne
retrouvera jamais son état initial et présentertired’imbibition une compacité supérieure et

une teneur en eau inférieure a celle de I'étatainiComme c’était déja le cas au cours du
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phénomene de séchage, les deux produits vont peésencomportement différent au cours

des processus étudiés ici.
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Figure 2. 25. Modifications texturales du milieu @urs de cycles de drainage / imbibition
a) kaolin, b) cellulose microcristalline

Concernant la cellulose microcristalline, la comt® exercée par la succion sur I'échantillon
permet de sortir du domaine plastique. L'échamtillee désature et sa compacité varie
sensiblement jusqu’a une teneur en eau (proché&#g gour croitre de maniere plus intense
au dela. On retrouve alors I'allure de la courbisupar I'échantillon au cours du séchage
(figure 2.22b). Concernant le kaolin, la compacib#enue pendant le drainage a lissue du
domaine plastique est telle que la succion imposést plus suffisamment élevée pour

entrainer la désaturation d’un échantillon dontliEmetre des pores est devenu trop étroit.
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Conformément a ce que les essais de séchage orntémdfigure 2.22a), la fraction
volumigue atteinte pour une teneur en eau égale bmite de plasticité représente une
transition de blocage interdisant la poursuite Harmmene de réarrangement des particules.
Ainsi, les phases de drainage et d'imbibition €effient (aux erreurs de mesure pres) sur un
chemin trés voisin de la courbe de saturation. @serve cependant, pour les deux produits

étudiés, une augmentation de leur compacité iaiidlissue de la phase de drainage.

2.3.2.2. Obtention des couples;, i) et (v, ®;) par le tracé des courbes de rétention
de 'humidité

Les courbes de rétention de I'humidité peuvent #&reées pour chaque produit et chaque

compacité testée grace a la mesure de la tenegalemnolumiqued) donnée par la relation
2.23:

—hS (2.23)

oum, etV représentent respectivement la masse humidevetume mesuré a I'équilibrens
est la masse séche déterminée par étuvage en fiyctiedrainage / imbibition, gb, est la

masse volumique réelle du fluide considéré.
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Figure 2. 26. Courbes de rétention de I'humiditgmase en évidence du phénomene
d’hystérese, b) influence de la compacité suruialdes courbes

La figure 2.27a présente les résultats complets djicle drainage / imbibition mené sur un

échantillon de cellulose microcristalline dont fadtion volumique initiale est de 0,26. Les
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résultats expérimentaux sont tres convenablemg@nésentés par le modele de Fredlung et
Xing (ég. 2.21). Conformément a la théorie, la teren eau a une succion donnée est plus
grande en drainage qu’en imbibition ce qui permetretrouver le phénoméne d’hystérése
classiquement décrit dans la littérature. La figu@rb, présentant les résultats pour le kaolin,
permet également de retrouver un phénoméne endaagec les données bibliographiques.
On constate en effet que 'augmentation de la caitganitiale entraine une diminution du
volume poral qui va se traduire par un abaisserdenta teneur en eau pour les faibles
succions. Cette augmentation de la compacité desnélions n’entraine cependant pas de
modifications significatives aux succions élevées.

L’analyse graphique décrite au paragrajhe.2.3.4permet d’'accéder a la teneur en eau
d’entrée d'air () et a la teneur en eau résiduelg)( le suivi textural en cours d’essai
permettant de leur associer les valeurs de fractiolumique solide correspondantes.

L’ensemble de ces résultats figure dans le tatfew

Tableau 2. 8. Tableau récapitulatif des valeurs cagples (w,®;) et (w, ;)

KAOLIN
W, @ r Wi gbi

@, =0.43

Wi,y =0.506 0.013 0.539 0.352 0.496
drainage
@i =0.43

Wit =0.506 0.017 0.538 0.330 0.512
imbibition
D init =0.52

Wit =036 0.019 0.583 0.316 0.533
drainage
@it =0.52

Winit =036 0.019 0.582 0.301 0.547
imbibition

CELLULOSE MICROCRISTALLINE
W, () r W ¢i

@i =0.24

Winit =2.162 0.288 0.451 1.024 0.364
drainage
D init =0.24

Wiy =2.162 0.387 0.401 1.506 0.308
imbibition
@, =0.26

Wiy =1.901 0.211 0.471 0.888 0.387
drainage
@i =0.26

Winit =1.901 0.348 0.420 1.265 0.340
imbibition
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Le positionnement de ces teneurs en eau partiesli@gn sein du diagramme hydro-textural

permet de préciser I'état de I'eau dans les édiamdi (figure 2.28). Lors du mouillage d'un

échantillon, aprés la condensation capillaire ettfée dans le domaine pendulaire, I'eau va
former des ponts capillaires entre les particutesstitutives de I'échantillon. Néanmoins, elle
n’établira une véritable connexité qu’a partir dedneur en eau résiduelle délimitant I'entrée
dans le domaine funiculaire et dont on peut coestéd dépendance avec la fraction
volumique solide pour des valeurs de cette dermmééeieures a 0.5.
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o
~
|
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= monocouche moléculaire
= condensaition capillaire
= teneur en eau résiduelle

teneur en eau d'entrée d'air

Domaine hygroscopique

P

w

] Domaine pendulaire : connexité de la phase gazeuse :
}
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1
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T : T
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| | |

o
i
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Figure 2. 27. Représentation des états de I'easean du diagramme hydro-textural, a)

kaolin, b) cellulose microcristalline

Au-dela de cette nouvelle transition débute le daméuniculaire ou les deux phases fluides,
(liguide et gaz) sont connexes au sein de I'éctamti Cet état perdure jusqu'au
franchissement de la limite marquant I'entrée dairdela de laquelle I'eau demeure, bien
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evidement, une phase continue mais a partir deeliglair ne sera présent dans I'échantillon
que sous forme occluse. On peut du reste remamuer quel que soit le produit, cette
transition s’effectue pour un degré de saturatioriguide proche de 90%. Cette valeur de
saturation est identique a celle de I'optimum Ryoet permet d’envisager un lien entre la
teneur en eau marquant la perte de connexité pledse gazeuse et I'optimum de compacité
Proctor. Cette hypothése corrélant le seuil degbation de la phase gazeuse au maximum de
densification (liée a l'interaction capillaire) aeapprofondie dans la quatrieme partie de ce
manuscrit. Au-dessus de la teneur en eau d’entade l@ milieu se remplit progressivement
de liquide pour rejoindre la courbe de saturation.

Cependant, les zones représentées ne le sontia’ntlicatif. Le fait de subir, et non de
maitriser, les variations texturales lors des esdaiséchage ou de drainage / imbibition ne
nous a pas permis de définir les limites pour kensle des valeurs de fraction volumique
solide. La durée des essais associee a 'erreumedeire ne nous autorise pas a aller plus
avant dans I'exploration du diagramme hydro-textutafaut donc considérer ces premiers
résultats comme un cadre générique pour une étudapprofondie des transitions d’états de

'eau au sein du diagramme hydro-textural.
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2.4. SYNTHESE

Le diagramme hydro-textural permet une représemajraphique des états d’'un milieu

granulaire humide. Sa construction est relativemaigee puisqu’elle repose sur la
détermination de trois grandeurs (deux masses etolume) qui suffisent a elles seules a
décrire les aspects extensifs du milieu. A I'éahellun volume élémentaire représentatif, la
détermination des masses solides et liquides saffid son élaboration. Il constitue un outil
théorique d'intérét pour situer les propriétés diliemn en cours de séchage, d’'essais de
drainage / imbibition ou de mise en forme par Joienide. Durant ce chapitre, nous I'avons
enrichi de données supplémentaires, teneur enteanmgacités particulieres, afin de mieux
comprendre les processus impliqués lors de la atxdm. Dans un premier temps nous y
avons fait figurer les différentes limites de catence et plus précisément la limite de
plasticité qui permet d'identifier la cause de tansition au-dela de laquelle l'allure des
cinétiques de séchage, I'évolution du processuztait et celle des « chemins » de séchage
et de drainage vont se trouver changés. Un autrelgue » que nous avons souhaité
superposer au diagramme hydro-textural est redatd détermination des états de I'eau au
sein de la matrice granulaire. A la suite de I'étutiun phénomene de sorption de I'eau, il
nous a été possible de définir une zone pour legliehu se trouve uniquement présente sous
forme hygroscopique. Néanmoins, ces derniers egsaigissent également une information
sur la teneur en eau permettant la formation despoapillaires et donc I'entrée dans le
domaine pendulaire. A ces deux régions du diagramhroenvient d’adjoindre le seuil de
percolation liquide qui est la teneur en eau airpdet laquelle I'eau devient connexe. C’est le
domaine funiculaire dont les limites ont pu étreirfoes a l'issue de cycles drainage /
imbibition par I'étude des courbes de rétentior’laemidité. Il a par ailleurs été montré que
la limite supérieure de cette zone, la teneur endéantrée d’air, dont la valeur de saturation
en eau est égale a 90%, pourrait correspondrepfintiom Proctor défini en géotechnique par
un optimum de densification du milieu.
Cette description des états pris par les miliewnglaires humides souffre cependant du fait
gue les limites des différentes zones n’ont pasmiierement étre définies. Ceci tient au fait
que les limites hydriques ne peuvent étre détemsime fagcon systématique pour toutes les
compacités, celle-ci étant subies plus que maésisél cours des essais. Il faudrait continuer
'exploration pour finaliser l'intérét d’une telleeprésentation. Néanmoins, les informations
reportées sur le diagramme vont étre utilisées tawadre de la description du phénomene
d’agglomération au cours du mouillage d’'une poutines un mélangeur.
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'objectif principal de ce chapitre est de mettre gace un cadre théorique

permettant I'étude de I'évolution texturale et grimmeétrique d’un mélange de

poudre et d'eau au cours du phénoméne d’aggloroéraiette étude qui se
base notamment sur les outils développés au chapijtret principalement le diagramme
hydro-textural, s’attache a décrire les phénomandsux échelles d’observation : I'échelle de
'agglomérat et I'échelle du lit d’agglomérats.
A I'échelle de I'agglomérat, une analyse couplavlétion dimensionnelle et texturale se
propose de montrer que la phase de coalescencagdésmérats est de type fractale. A
I'échelle du lit d’agglomérat, on montre que lesiations texturales ne sont pas aléatoires et
obéissent a une phénoménologie reproductible d'rodyst a l'autre. L'influence des
parameétres opératoires est également étudiée arehales échelles d’observation dans la
limite des capacités technologiques de nos apfzged. Ces résultats sont établis pour les
trois matieres premieres précédemment décritesedlzerche de phénomenes présentant une
classe d’universalité pour des milieux conformesx alypotheses de travail est
systématiquement préférée a la mise en lumiereadeplarismes dont la portée intégrative
est par définition limitée.
Enfin, nous verrons comment les outils et la mébhagie développée au cours de cette partie
permettent également de caractériser la trangii@euse qui marque le passage d’'un régime

d’agglomérat constitué d’éléments discrets a umrégateux continu.

131



Chapitre 3 : Etude de I'évolution texturale d’uiligu granulaire soumis a un malaxage

3.1. CADRE DESCRIPTIF DES MILIEUX GRANULAIRES

Le procédé d’agglomération humide s’initie par @iape de mouillage / malaxage au
cours de laquelle les particules solides vont @lise en contact avec une phase liquide. Les
mouvements du mobile du malaxeur vont avoir potatef'entrainer ’lhomogénéisation du
liant additionné mais également d’induire la renoomles particules solides humidifiées qui
vont alors pouvoir s’agglomérer progressivement@urs de I'opération. Ainsi, le mouillage
de la poudre initialement séche se traduit par bangement d’échelle de «/['élément

représentatif » qui caractérise la structure de dasmélange (figure 3.1).

Gamme de teneur en eau croissante >
I I I I
| | ; 1 R 1 :
Poudre | Nuclei | Agglomérats i Pate ; Suspension
I | 1 | dures
| 1 | 1
v v 1 |
I T >
sum  =10-100 pm=100-1000 pum =cm !
< > !¢ » | ¢
) Régime d’agglomeérats v Régime pateux ¢ Régime des
Transition suspensions
Agglomérat / pate dures

Figure 3. 1. Changement d’échelle du milieu en saiu mouillage pendant une opération de
granulation humide

Conformément a la description d’lvesah al. (2001) le mouillage du lit de poudre va
entrainer la formation de nuclei dont la taille eiég d'un certain nombre de facteurs tels que
la taille des particules et des gouttes de liquidés aussi de parametres opératoires comme le
mode de distribution du liquide a la surface desi@des. Généralement, les nuclei formés
sont de taille microscopique (Wildeboer, 2005). Gasictures vont ensuite s’associer par
coalescence ou par layering afin de générer derageats d'échelle supérieure, dont la
taille caractéristique s’'étend de plusieurs ceptide microns a quelques millimétres. Au
cours des phases de mouillage conduisant a la fimmees nuclei et des agglomérats, le
milieu se présente, a I'échelle globale du lit, sda forme d'un ensemble composé
d’éléements discrets : c’est iégime d’agglomératsUne continuité n’apparaitra que pour les
mouillages plus élevés permettant la formation d'ypdite dont le volume est néanmoins
limité par l'action de cisaillement du malaxeur'est le régime pateux L'échelle

caractéristique de la pate dépend de la taille dudo mélangeur et de lintensité du
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cisaillement généré en son sein. Néanmoins poappareillage de laboratoire alimenté avec
des gquantités inférieures au kilogramme, les mowcesont de I'ordre du centimeétre. La
transition agglomérat / pate s’effectue sur uneezotermédiaire. Enfin, pour des teneurs en
eau supérieures a la limite de liquidité du praduite réelle continuité du milieu a I'échelle
globale se manifestera et caractérisera I'entrées da domaine des suspensions dures
(Coussot et Ancey, 1999). Les teneurs en eau r@pEssa cette transition étant bien
supérieures a celles utilisées en granulation hentie domaine ne sera donc pas étudié dans
ce travail.

Cette modification de I'état du mélange au coursrswillage se traduit par I'évolution des
parameétres morpho-granulométriques des composantsiletu (successivement la poudre,
les nuclei et enfin les agglomérats et les morcadanpates) ainsi que des caractéristiques
hydro-texturales aux deux échelles dobservatiomsitierées : I'échelle d'une entité
constitutive du mélange et I'échelle du mélange. pramiere partie de cette section va
consister en la définition précise des variablasnpétant la description du milieu aux deux
échelles considérées. Ces dernieres étant néanmdépendantes des conditions
d’élaboration, une breve description des paramegéiasifs au procedé de mise en forme sera

proposée dans un second temps.
3.1.1 Définition des variables descriptives du milieu

D’un point de vue strictement dimensionnel, chaguété constitutive du mélange se
caractérise par un diametre équivalent dont larché@tion integre le fait que la forme des
agglomérats s’écarte sensiblement de celle d’'uhérep La prise en compte d’'un nombre
d’éléements statistiguement représentatifs et la uneesde leurs diametres inscrits et
circonscrits donne acces, au travers du diameue/agnt, a la répartition granulométrique
des agglomérats. Elle est caractérisée par leggames suivants :

- les ds, G5 €t d5 qui représentent les diamétres équivalents desysplauxquelles
respectivement 25%, 50%, et 75% du nombre d’agglatmést inférieur,

- un parametre de dispersion granulométrida) (donné par I'équation 3.1 :

DP=-15_—2 (3.1)
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La forme des agglomérats, également susceptibi®ldiér au cours du mouillage, peut étre

caractérisée par la prise en compte d'un factedomee comme la sphéricité{ = A /A )

qui est définie comme étant le rapport entre léaserde la spherd{) ayant le méme volume
que la particule étudiée et la surfadg) de cette particule (Zou et Yu, 1996).

D’un point de vue textural, les modifications swiau cours des mouillages successifs
pourront étre prises en considération par le sdwila fraction volumique a I'échelle
considérée (agglomérats, lits d’agglomérats, patejsque l'on se place a I'échelle des
agglomérats, la fraction volumique solide au se&is algglomératsi{;) est donnée par :

()

a

\Y/
=—s 3.2
V, (3:2)

ou V;, et Vs représentent respectivement le volume d’'un agglatmeélr le volume de solide
gu’il contient.

La saturation$,) en liquide a I'intérieur des agglomeérats est danpar :

Vv
S, = %= 3.3
v, (3.3)

ou V,, et V, sont respectivement le volume d'eau et le volunes dides constituant
'agglomérats.

La mesure de?,, w et S, permet de définir I'état hydro-textural moyen d'agglomérat. La

moyenne de ces grandeurs sur une population d’agghds représentative, permet de définir
I'état hydro-textural (moyen) des agglomeérats.
Pour ce qui est de I'évolution texturale a I'échell lit d’agglomérats (que nous qualifierons

d’échelle vrac), la fraction volumique du lit vré@,) est donnée par :

\

Vv
@, =5 3.4
v (3.4)

ou V constitue un Volume Elémentaire Représentatif (YHR VER du lit vrac doit étre
d’'une dimension compatible avec I'échelle de laume®t supérieur a la taille caractéristique
de la plus petite échelle de discontinuité (tailes grains). Dans ce volume, les
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représentations des phénomenes doivent étre coedairae qui se déroule a I'échelle globale
du milieu vrac. Conformément aux données de léaréiture (Leunberger 1994 ; Charonnat,
1999) la consistance d’'un mélange a I'échelle tpdut également étre suivie en ligne par
I'évolution de la puissance consommeée par le malaxeans le VER défini précédemment,

la saturation$,) en liquide est donnée par :

V, V
=W = _Tw 3.5
> V, V-V, (3:5)

ou les variables ont la méme signification que dééguation 3.3 a la nuance qu'elles
s’expriment dans I'élément hétérogene de volidne
Au sein du volumé&/ peut étre définie la fraction volumique d’aggloatér,) qui représente

le rapport du volume des agglomérats sur celui BR \eq 3.6) :

X

a

_Va
=3 (3.6)

Grace a cette définition, et en stipulant que Idiemnivrac est uniquement constitué
d’agglomérats homogenes quant a la distributiontidés phases (solide, liquide, gaz) et que
toute I'eau est contenue au sein des aggloméeafsadtion volumique du lit vrac peut alors
étre déduite :

(3.7)

S
I
<<

s = x,
V

a

a

Cette hypothese de localisation spécifique de laasein des agglomérats et non entre eux

est totalement corroborée par I'expérience.

3.1.2 Description des parametres liés au procédé de makaye

Les caractéristiques, tant texturales que morplamdométriques, vont étre dépendantes
des parameétres liés a la fois au produit et audaid@cDeux catégories de paramétres sont ainsi
pris en considération : les parametres opérateiréss parametres de formulation. Le tableau

3.1 recense ceux que nous prendrons en comptdadsimse de ce manuscrit.
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Les aspects relatifs a la formulation concerneme@ament aussi bien le choix du solide a
agglomérer que celui du liquide qui va lier lestigates entre elles. Parmi les propriétés des
particules natives susceptibles d’influer sur lasactéristiques des agglomérats, on peut bien

evidemment recenser toutes celles concernant lesctss morpho-granulométriques mais
également leur masse volumique, . La masse volumique du liquidepy) est également

importante puisqu’elle va influer, tout comme sasten superficielled) sur la valeur de la

longueur capillaire [, =+/0/0,,9) qui définit la longueur caractéristique en dessde

laquelle les effets capillaires sont plus intergges I'action gravitaire.

Tableau 3. 1. Principaux parametres du procédé diaxage étudiés
PARAMETRES DE FORMULATION PARAMETRES OPERATOIRES

= Liés au milieu granulaire : = Vitesse de rotation de la pale

- dso, DP = Mode d’administration du lian
- forme des particules

- densité réelle du solide " Nature du cycle de malaxag

D

continu / discontinu
= Liés au liant liquide :

- tension superficielle
- masse volumique a 25°C

Les parameétres opératoires discutés dans cette &omt relatifs a ceux d'un mélangeur
planétaire dont une description plus précise asnie dans la section 3.2 de ce chapitre. Une
attention toute particuliére est portée a linfloerde la vitesse de rotation du mobile, au
mode d’administration du liant (par versement ou gavérisation), ainsi qu’a la nature du
cycle de malaxage qui modifie indirectement la dulé@ mélange et le débit d’alimentation

en liant.
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3.2. MATERIELS ET METHODES

3.2.1 L’opération de malaxage

L’appareillage utilisé est un mélangeur de typen@laire Kenwood Major 1200 (figure
3.2) doté d’'un bol de capacité maximale de 6 ligleéquipé d’un mobile d’agitation dont les
dimensions sont précisées figure 3.3a.

Figure 3. 2. Mélangeur planétaire Kenwood Major 02@) équipé de sa pale en K, b) en
configuration permettant la pulvérisation du ligeid

7 position {mm )
2]

Figure 3. 3. a) dimensions du mobile d’agitatibhirajectoire du mobile au sein du bol avec
A et B représentant les deux arétes opposéesmhddal’agitation (Laurent, 2005)
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L'utilisation d’'un tel appareillage se justifie pbe fait que les mélangeurs planétaires sont
couramment utilisés a I'échelle du laboratoire pétudier 'agglomération humide. Notre
choix s’est plus spécifiquement orienté sur ce iderdans la mesure ou Laurent (2005) a
proposé une étude complete sur les écoulemengmanrtten son sein au cours de I'opération
de granulation humide. Ce dernier a d’ailleurs déx maniere tres précise la position des
deux points diamétralement opposés de la péale (B)e&tu cours d’'une rotation compléte
autour de son axe principal (figure 3.3b). Le melllagitation va effectuer un mouvement
planétaire suivant deux axes de rotation : le pgemiouvement de rotation s’effectue autour
de I'axe de symétrie du bol, le second autour aee'méme de la pale d’agitation. Le mobile
d’agitation revient a sa position initiale aprégidrrotations autour de son axe principal au
cours desquelles il aura effectué dix rotations@utle son axe propre.

Afin d’étudier l'influence des parametres opérasirsur |'évolution hydro-texturale et
morpho-granulométrique du mélange, différentes timm$ de mise en ceuvre du mélange
sont testées. Quoiqu’il en soit, les milieux étadiént toujours des mélanges entre une phase
liquide représentée par de I'eau distillée, unesphenlide qui est soit de la poudre de kaolin,
de cellulose microcristalline ou de phosphate deiwa, et une phase gazeuse (air + vapeur
d’eau). La charge de matiére seche est le seuingdira maintenu constant, elle est fixée a
200 g.

3.2.1.1 Description du cycle de malaxage discontinu

La figure 3.4 représente les différentes phases dicle de malaxage discontinu et les

e

variations massiques au sein du bol qui y sontcasss

p. A partir des 200 g de matiére seche
préalablement introduit, une premiere phase de ngélal’'une durée de trois minutes va
permettre l'incorporation de la quantité d’eau ilés permettant I'obtention d’'un mélange
dont la teneur en eau a initialement été détermibéanode d’incorporation du liquide de
mouillage doit permettre un apport constant enidigwsur I'intégralité des trois minutes de
cette premiere phase. Le débit d’'incorporationiquidle dépend évidemment de la teneur en
eau ciblée. Il est donné par la relatio®¢w)=qw ol Q est le débit (ml.mif) et g une
constante issue du rapport de la masse secheduitgathns le bol sur la durée de la phase de
mélange. Sa valeur est de 66,7 ml.fiA I'issue de cette phase de mélange, le malagage
interrompu et les parois du bol sont raclées ald¢'ai’'une spatule. Vient ensuite la phase
d’homogeénéisation dont la durée est égalemenaerrinutes. Au cours de cette derniere, le

malaxage s’effectue sans apport d'eau, l'objectdng d’assurer I'optimisation de la
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répartition du liquide. La vitesse de rotation dephle, est la méme au cours de ces deux
phases successives. A la fin des trois minutesnaifggnéisation, le contenu du malaxeur est
vidangé intégralement avant analyse. La matiéretraih aux parois a l'issue de la phase

d’homogénéisation n’est pas prise en considération.
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Figure 3. 4. Les différentes étapes du cycle dexagje discontinu : 1) mélange, 2)
homogénéisation, 3) vidange, 4) mesure

Les difféerentes phases du cycle, ainsi que leugajuwont été déterminées a I'issue d’un travail
d’optimisation antérieur réalisé au Laboratoire @énie des Procédés, Eau et Bioproduits
(LGPEB). Le méme cycle de malaxage a par exemmeuétisé dans le cadre de la
préparation de masses humides destinées a destiamErd’extrusion / sphéronisation
(Gallandet al, 2005, 2007). La figure 3.5 permet par ailleursbderver que la teneur en eau
réellement mesurée a l'issue de la vidange du dmoéspond bien a la teneur en eau ciblée en
début de malaxage. Ainsi, bien gu’assurant un resltement constant de la surface
d’échange, le malaxage se déroule sans que I'éatipordu liquide soit significative. Par
ailleurs, il est possible d’observer que pour dggtirs en eau adimensionnées supérieures a
0.1, le coefficient de variation est stable et adame valeur relativement faible. Il faut ici
préciser que la teneur en eau adimensionnée amnitrapport entre la teneur en eau réelle
(w) et la teneur en eau maximale,fy) ayant servi a I'élaboration des différentes masse
humides (aveavmax respectivement égale a 0.84, 3.6 et 0.51 pouratdirk la cellulose
microcristalline et le phosphate de calcium). Atipa’une teneur en eau adimensionnée de
0.1, tous les prélevements effectués au sein dupbedentent la méme teneur en eau
caractérisant ainsi la bonne répartition de la ehiggsiide a 'ensemble du mélange. Pour les
teneurs en eau inférieures, la disparité augmentpictémoigne de la difficulté a répartir les

faibles quantités de liquide sur l'intégralité dielange. Ainsi, des zones particulieres du
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meélange seront prioritairement mouillées. C’'estsdags zones que sont générés les nuclei qui

constituent les structures de base de I'agglonoérati
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Figure 3. 5. Homogeénéité de répartition de la phiagaide au sein du mélange a I'issue du
cycle de malaxage

Au cours des essais realisés suivant ce cycle tiexate, trois vitesses de rotation de la pale
sont testées : 40, 70 et 140 rpm. Elles permettexplorer I'intégralité de la gamme de
vitesse du mélangeur planétaire utilisé.

Deux modes d’incorporation du liquide sont testéa mode de mouillage par versement et
un mode de mouillage par pulvérisation.

Le mode de mouillage par versement consiste aduoire la quantité désirée d’eau par
eécoulement continu pendant les trois minutes deHase de mélange. L'apport deau
s'effectue donc sous la forme d'un filet liquidentau. Le mode de mouillage par
pulvérisation consiste a projeter le liquide scugdrme de gouttelettes a partir d'une buse
dont I'angle d’ouverture assure le mouillage detégralité de la surface tout en évitant les
parois (figure 3.2b). Les pulvérisations sont réparsur l'intégralité des trois minutes de la
phase de mélange afin d’assurer 'incorporatiotadguantité d’eau fixée. Cette derniére est
déterminée par suivi constant de la perte de né&isséservoir au sein duquel est préleve le
liquide de mouillage. Les volumes d’eau successargnpulvérisés sont reproductibles et

représentent environ 1,3 ml. La distribution dédales gouttes pulvérisées a été mesurée par

analyse d’image et fournit les résultats présesuiésa figure 3.6. Lesly,, dJ, et d (ou df
représente le diametre des gouttes auqg@el de la population est inférieur) sont
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respectivement égal a 0,21 - 0,3 et 0,42 mm. Clesirgasont certainement surestimées dans
la mesure ou les gouttes ont été mesurées aprastisyr une plague de verre. Son traitement
par un agent hydrophobe réduit I'étalement de I'sau la surface mais n'empéche pas
completement le phénomene. Les diametres mesuigsusent ainsi étre supérieurs a ceux

des gouttes réellement obtenues en sortie de jmatvEur.
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Figure 3. 6. Distribution de la taille des gouttes sortie de la buse de pulvérisation

3.2.1.2 Description du cycle de malaxage continu

La figure 3.7 représente les difféerentes phases dycle de malaxage continu et les

variations massiques au sein du bol qui y sontcésss.
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Figure 3. 7. Les différentes étapes du cycle dexagje discontinu : 1) mélange, 2)
homogénéisation, 3) vidange, 4) mesure

Quatre phases vont également se succéder au aowungld continu durant lequel la durée

des phases de mélange et d’homogénéisation estisleninutes. La différence principale qui
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distingue les deux types de cycle réside dangtlguia les différents mélanges sont réalisés a
partir du méme échantillon de poudre. Ainsi, aslis de I'analyse du premier mélange, le
milieu va étre réintroduit dans le bol afin de pettre I'élaboration de milieux de teneur en
eau croissante. De ce fait, la durée d’exposition @ntraintes de cisaillement sera d’autant
plus élevée que la teneur en eau des milieux pémrgmente. Pour les essais continus, la
vitesse de rotation de la pale est fixée a 70 rpnte enode d’incorporation du liquide
s’effectue toujours par versement. Le débit d’ipooation du liquide a I'étapeest donné par

la relation :Q(w)= q(w;-wj-1) ol g est une constante égale a 66,7 mI'.JmW; est la teneur en
eau du mélange a réaliser wt; la teneur en eau du mélange précédent. Du faitade
succession des différentes préparations, le dépiide est toujours inférieur pour le cycle
continu par rapport a celui du cycle discontinu. fides, le choix de la teneur en eau des
meélanges a réaliser est établi de sorte a pougsiuirar un débit quasiment constant d’une
préparation a l'autre. Ainsi, trois parametres étéht par rapport au cycle discontinu : le
temps de séjour de la masse séche, la durée digaposux contraintes de malaxage et le
débit d’alimentation, constant au cours du mala>cgginu.

3.2.1.3Description de I'essai inverse

Cet essai consiste a élaborer un milieu granuhaireide en initiant le malaxage non pas a
partir d’'un produit sec mais plutot a partir d’'upé@e plus ou moins saturée en liquide. Cette
derniere est préparée en deux temps : a une pkeasgldnge (3 minutes) va succéder une
période d’homogénéisation (3 minutes). Suivant yolecde malaxage continu, des quantités
croissantes de matiére seche sont saupoudréesadusieol afin d’obtenir des milieux dont
la teneur en eau décroit. La quantité de matiecbes¢ns) a introduire est donnée par la

init

relation : m, = ((m, /w)—m™ )-m® ot m™ et m, sont respectivement la masse séche (200g)

et la masse d’'eau nécessaire a la réalisation pgatéasaturée initiale, et! la masse séche

introduite au cours de la préparation précédentecdurs de ces essais, la vitesse de rotation
de la pale est constante et fixée a 70 rpm. Cai pssmet notamment de caractériser le degré

d’irréversibilité de la transition pateuse entredgime d’agglomérats et le régime pateux.
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3.2.1.4Suivi du profil énergétique en cours de malaxage

Le mélangeur planétaire Kenwood Major 1200 est gguwd’'un wattmetre (PX 110,
Metrix) permettant la mesure de la consommatiomg&igjue au cours du malaxage. Comme
le montrent les différents profils de consommatmergétique globale mesurés sur les trois
produits de I'étude, l'initiation de la phase delamage génére un pic de consommation
énergétique lié a la mise en route du moteur daxealr. Puis celle-ci atteint un plateau dont
la valeur dépend de la teneur en eau de la masea&wuAfin de suivre I'évolution de la
consommation énergétique en fonction de la teneueal, il est nécessaire de mesurer la
puissance moyenne consommée pour chaque teneau&tusliée. Cette valeur correspond a
la moyenne des mesures de puissance obtenues @udeola derniére minute de la phase

d’homogénéisation, lorsque le plateau est atteint.
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Figure 3. 8. Exemples de profils de consommati@ng&tique au cours des phases
d’homogénéisation (cycle discontinu, mouillage parsement, 70 rpm)

3.2.2 Analyse granulométrique et hydro-texturale
3.2.2.1Analyse granulométrique
A la fin de la phase d’homogénéisation, la masseitie est vidangée du bol et étalée sur
une surface lisse et propre. Elle est alors congpakee particules et d’agglomérats ou de
morceaux de pates selon la teneur en eau incorpbiée photographie de cette masse

humide est réalisée a l'aide d’'un appareil photméque standard (Camera Optio 50L,
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Pentax) en mode macro. La taille des élémentsrelégénéralement de 100 um a quelques
centimetres. Pour les tailles de I'ordre du mmésolution est tout a fait satisfaisante, pour
les tailles inférieures, le zoom n’atteint pas beeprendant ainsi la précision de la mesure
acceptable. Cette derniére est de I'ordre de =180 $ur chaque photographie, un étalon est
disposé a proximité des éléments a mesurer. Lagemsont ensuite traitées a I'aide d’un
logiciel d’analyse d'image : Image T6o[UTHSCSA) permettant la mesure de la taille des
éléments du mélange. Pour chaque teneur en eapatameétres granulométriques de la
population se sont révélés étre constants pouparbre de mesures voisin de 150. Ainsi, 200
diameétres d’agglomérat sont mesurés pour chaquellagsu étudié. D’'un point de vue
pratique, la photographie du milieu étalé sur ldame lisse est divisée en cinq parties (les
guatre angles et le centre) au sein desquelleseines sont effectuées. Ces derniéres sont
réalisées le long d’'une ligne horizontale préalaiglet tracée afin d’éviter toute subjectivité
dans le choix des agglomérats a analyser. Chaqyleraérat considére fait I'objet de deux
mesures : le diamétre du cercle dans lequel estititagglomérat puis le diamétre du cercle
inscrit dans I'agglomérat. Ces deux mesures peemiede prendre en considération le fait que
la forme de l'agglomérat s’écarte généralement @l @’'une sphéere. La moyenne de ces
deux valeurs conduit a I'obtention d’un diametresirode celui de la sphere équivalente a
'agglomérat. La distribution granulométrique ainsitenue permet de définir les parameétres
granulométriques classiques : les, dko, et ds ainsi que le paramétre de dispersion (DP)

obtenu grace a I'équation 3.1.
3.2.2.2Analyse hydro-texturale

A I'échelle de 'agglomérat, la mesure de la coniiga®,) et du degré de saturati¢s,),
s’effectue par immersion d’'un échantillon d’aggloaté au sein d'une éprouvette de 5 ml
(précision + 0,1 ml) remplie de paraffine. Le nombfagglomérats introduits pour cet essai
est supérieur a dix. Par lecture du volume déplidest possible d’obtenir le volumé, des
agglomérats. La pesée de I'éprouvette avant etsafimmersion permet e€galement de
déterminer la masse humida,j des agglomérats introduits. Parallelement, l@dern eau
moyenne \{) des agglomérats du mélange va étre déterminéeurstechantillon d’'une
trentaine d’agglomérats, par une pesée avant @sapn séjour de 24h dans une étuve a
105°C. Il est ainsi possible de déterminer la masshe correspondante grace a la relation :

m, =m, /(1+w). L'application des équations 3.2 et 3.3 permetataer aux grandeurs qui
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décrivent I'état hydro-textural moyen d’'un aggloatépour un mouillage donné. Il faut
préciser que pour chague mouillage, cing essaisndérsion dans la paraffine sont réalisés,
constituant ainsi autant d'essais de répétabiifén de s’assurer que la paraffine ne pénétre
pas le réseau poral, des éprouvettes au sein diesgéient immergés des agglomérats ont
été exposées a un essai de sonication. A l'issugndeminutes d’exposition, le niveau de
paraffine était identique a celui obtenu immédiaetraprés immersion montrant ainsi que
cette derniére ne pénetre pas le réseau poral demaignificative. Quoiqu'il en soit et pour
plus de sécurité, le volume déplacé par les agglameést relevé immédiatement apres leur
immersion.

A I'échelle du milieu vrac, les variables hydroigrales sont déterminées par prélévement
d’'un échantillon de masse humide de volume conmaetiétermination de sa teneur en eau
(w) et de la masse seche qui le constitug par une pesée avant et aprés un se€jours de 24h
dans une étuve a 105°C. Les prélevements sonsééaliI'aide d’emporte-pieces métalliques
de volume différent afin d’étudier I'influence dédhelle d’observation sur les phénoménes
mis en évidence. Ainsi, trois emporte-piéces stifisés, leurs volumes étant de 320, 1680 et
5300 mni. L'application des équations 3.4 et 3.5 donne &, etS,. Pour chaque volume
d’emporte piéce, cing preélevements sont effectaésnwuillage réalisés. Ainsi, I'état hydro-
textural du lit, représenté par ces grandeurs, titoasune valeur moyenne de ce qui est

observé au sein du milieu.
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3. 3. RESULTATS : EXPERIENCES ET MODELES

Lors de l'ajout d'eau, l'aspect du meélange pulvéntl évolue. Ceci se traduit par
'apparition d’agglomérats dont la taille va creitau fur et a mesure de I'augmentation de la
teneur en liquide (figures 3.9, 3.10, 3.11). Ainguel que soit le produit étudié et les
conditions opératoires retenues, le milieu est am@éppour les plus faibles mouillages, d'un
meélange d’'agglomérats et de particules de poudceesen quantité variable. La faible
guantité d’eau ne permet pas a toutes les parsialilentrer en contact avec le liquide ou
d’autres particules humidifiées et restent de testaus leur forme initiale. Néanmoins, du fait
des forces surfaciques susceptibles de s’exprimdiétat sec, les particules, et plus
particulierement celles de petite taille, peuvéagsembler entre elles en I'absence d’eau pour
former des «agglomérats secs » dont le mouillalgérieur permettra de solidifier la
structure. Il est impossible dans un tel mélang¢atblir visuellement une distinction entre les
nuclei, constituant le germe a partir duquel legl@gérats vont grandir, et les agglomérats
eux-mémes. Néanmoins, conformément au processuerdwtion et de croissance des
agglomérats classiquement décrit, c’est pour ciédefateneurs en eau qu'apparaissent ces
structures de base de I'agglomération. Lorsquenaur en eau est suffisante pour que chaque
particule puisse entrer en contact avec le ligniilieu va se présenter sous la forme d’un lit
constitué uniguement d’agglomeérats. Cette tenewwaendépend de la nature du produit tout
comme l'allure et la taille des agglomérats form@seoique plus petits, les agglomérats de
phosphate de calcium ressemblent a ceux du kaahh par leur forme que par leur
consistance. Les agglomérats de cellulose prédememr leur part une surface plus
irréguliere et une malléabilité supérieure. Enfoiour des teneurs en eau supérieures a la
limite de plasticité, le milieu va progressivemeet/enir pateux avec des morceaux dont la
consistance, d’autant plus souple que la tenegaaraugmente, va également dépendre de la
matiere premiere.

Au cours des paragraphes a venir, nous allons imb@iesser au suivi des propriétés hydro-
texturales et morpho-granulométriques des deux lléshelu mélange : I'échelle des

agglomérats et celle du milieu vrac. Nous allongvoir constater que leur évolution répond a
une phénoménologie originale qui s'inscrit danscadglre établit par le diagramme hydro-
textural. L'influence de la variation des parametrdu procédé sur l'allure de cette
phénomeénologie sera également envisagée. Enfuns nous intéresserons a la transition
pateuse qui, bien que correspondant a des tenaueaie trop élevées pour permettre la

formation d’agglomérat et s’éloignant de ce faitl@agroblématique de notre étude, présente
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elle aussi une phénomeénologie pouvant étre réyEdéaine analyse couplée de I'évolution

texturale et dimensionnelle.

Figure 3. 9. Evolution morphologique du mélangelikebeau au cours du mouillage,
a) w= 10%, b) w=25%, c) w=45%

Figure 3. 10. Evolution morphologique du mélangéutese microcristalline / eau au cours
du mouillage, a) w= 70%, b) w=110%, c) w=160%

Figure 3. 11. Evolution morphologique du mélangegghate de calcium / eau au cours du
mouillage, a) w=11,4%, b) w=21,1%, c) w=46%
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3.3.1. Phénomene a I'échelle de 'agglomeérat

Pour les trois matiéres premieres, les résultats Botialement présentés et analysés
autour des exemples constitués pargasametres opératoires « standards » vitesse de
rotation de la pale fixée @ rpm, cycle de malaxagdiscontinu et mode d’alimentation
liquide par versement A l'issue de cette premiere description, I'étuie 'influence de la
variation des parametres opératoires sur les phémesrobservés sera réalisée.

3.3.1.1 Phénomene d’agglomération a paramétresitgré@s constants
La transition progressive d’'un lit de particuleshe®s a une pate s’opérant lors d’ajouts

d’eau successifs induit une évolution des paramétgeanulométriques du milieu.

Globalement, la figure 3.12 permet de confirmer kpuggmentation de la teneur en eau induit

un déplacement vers des tailles plus élevées etrémhgction des teneurs en fines. Leur
analyse permet de fixer, pour chaque mouillages&da valeur du diamétre médiangjdet
des ds et drs.
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Figure 3. 12 Evolution des distributions granulongies des différents mélanges au cours
du processus de mouillage. a) kaolin, b) cellulmserocristalline, ¢) phosphate de calcium
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La figure 3.13 permet d’observer que le diamétreliamédes agglomérats croit avec I'ajout
d’eau en deux phases principales : une premiérsepaa cours de laquelle I'ajout d’eau va
entrainer une croissance monotone et modérée, ynds seconde phase de croissance
beaucoup plus rapide. On peut noter que le changede mode de croissance survient
systématiqguement apres le franchissement de l&elida plasticité et correspond a la teneur

en eau pour laguelle les morceaux de pate appandiss
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Pour le phosphate de calcium et le kaolin, le fnéssement de la teneur en eau correspondant
a la limite de plasticité se manifeste rapidememtljapparition de morceaux de pate. Pour la
cellulose microcristalline, un faible changementlag@ente intervient immédiatement aprés
wp et la prise en masse semble étre beaucoup plggsegsive que pour les deux autres
produits. La cellulose microcristalline n’étant pase poudre cohésive, le cisaillement du
malaxeur régule plus nettement le processus de s masse du produit. Le décalage
observé entrevp et la transition pateuse peut également étre lil@ertitude relativement
élevée concernant le calcul de la valeur de latdimde plasticité de la cellulose
microcristalline.

Contrairement au observation de Satelal. (2005), la premiere phase de I'agglomération ne
se traduit pas par une stagnation de la valeusglul@ans les travaux décrits par ces auteurs,
la nucléation puis le processus de layering dedenymar les particules encore libres
n’entrainent pas une croissance moyennesguaahs la mesure ou les agglomérats subissent
une phase de consolidation constante au cours dullage du fait de ['utilisation d’'un
mélangeur a fort cisaillement. En ce qui conceeserésultats de notre étude, la nucléation et
les phases de coalescence et/ou de layering gsuidgiedent générent une augmentation de la
taille moyenne des agglomérats qui n’est pas ptespar lintensité des contraintes du
mélangeur planétaire utilisé.

La croissance des agglomérats en cours de mouilagégalement s’accompagner d’'une
modification de leurs propriétés texturales. Airgimme il est possible de I'observer sur les
figures 3.14, 3.15 et 3.16 représentant les rdsulissus des essais dimmersion des
agglomérats dans la paraffine, ces derniers vosagger progressivement en liquide. Cette
saturation s’effectue conjointement a une dimirutle leur fraction volumique solide. Ainsi,
les points représentatifs des mesures localiséke gdiagramme hydro-textural diminuent de
maniére monotone et rejoingnent la courbe de danrgour une teneur en eawsf)
toujours supérieure a la limite de plasticité. Awes des résultats fournis par I'analyse de la
croissance des diametres médians, il est donclpesi conclure que la formation de la pate
n‘aura lieu que lorsque les agglomérats seront den®tat proche de la saturation. Ces
remarques sont en accord avec la représentatiemtgoroposée Iveson et Lister (1998a) des
différents régimes de croissance ou I'on peut gaiune croissance rapide ne peut avoir lieu
gue pour des milieuguasisaturés.

Cependant, I'évolution texturale des agglomératésemtée figure 3.14 a 3.16 est en
contradiction avec celle couramment décrite dargtéature (Kristensen, 1996 ; Podczeck

et Wood, 2003) qui met en évidence une augmentdiola compacité des agglomeérats lors
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Chapitre 3 : Etude de I'évolution texturale d’uiligu granulaire soumis a un malaxage

de laugmentation de la teneur en eau. Comme ildéga été précisé dans la partie
bibliographique de cette étude, concernant lesatrawde Kristensen (1996), les résultats ne
sont proposés que sur une faible gamme de teneaawme permettant pas de généraliser
laugmentation de la fraction volumique solide anBemble du domaine hydrique. Les
travaux de Podczeck et Wood (2003) ont, pour leurt, @té réalisés sur des agglomérats
préalablement séchés ayant donc subi un retraitammiee susceptible d’augmenter

significativement leur compacité.
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La saturation progressive des agglomérats dédgieels 3.14a, 3.15a et 3.16a peut étre
modélisée par I'équation 3.8a valide entre Qigt Au-dela de cette valeur, la saturation est

égaleal:

S, = ij 0< W< Wea (3.8a)
Wsat

S

, =1 W Wey (3.8b)

aveCWsy, représentant la teneur en eau assurant la satudds agglomérats, atqui sont
tous deux des parametres de calage du modéle.die db ce modéle en loi puissance se
justifie par I'allure des courbes d’'une part, mégmalement en s’appuyant sur la définition du
taux de saturation dans un milieu dont le volunmstereeonstant et pour lequel= 1. La
relation 3.8a constitue donc une généralisatiotadelationS,= f(w) avecn pouvant varier
entre 0 et 1. Le tableau 3.2 récapitule les valptises par les deux parametres de ce modéle
pour les trois produits étudiés ainsi que le comffit de régression associé a chaque
modélisation. Concernantsy, on peut observer que sa valeur est toujours supéra la
limite de plasticité du milieu quoique trés voisidans le cas du kaolin et du phosphate de

calcium si I'on considére I'indétermination sur iedeurs devp.

Tableau 3. 2. Récapitulatif des paramétres de I'éigue3.8

Kaolin Cellulose microcristalline Phosphate de calcium
W gat 0,42 1,75 0,51
n 0,43 0,26 0,39
R? 0,9 0,78 0,92

En reportant la relation (3.8a) dans I'expressienlalcompacité (éq. 3.2), il est possible de

relier directement la compacité a la teneur en:eau

(pa = 1 W = l n O<W<Wsat (3.9)
f]_+d;§ l+d; Weat

n-1
a W

Cette équation qui définit I'état hydro-texturalsdegglomérats montre que deux parametres

sont nécessaires et suffisants pour le caracteriser
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On observe, pour des teneurs en eau comprisesCeatre,, un gain de porosité qui indique
gue la croissance des agglomérats s’effectue empaant a chaque étape de plus en plus de
vide (figure 3.14 a 3.16). Dans le méme «tempke»diamétre et donc le volume des
agglomérats augmente (figure 3.13). La littératsceentifique mentionne I'existence de
structures dont le comportement au cours de Issaoice est identique a celui venant d’étre
décrit, il s'agit des structures fractales qui éb¢ décrites dans le cadre de l'agrégation
colloidale (Vicesk, 1983). La figure 3.17, reprdastime d'une fractale réguliéere, est
couramment présentée a titre indicatif car ellen@trde bien se figurer la croissance de telles
structures. Cependant les fractales les plus rémsndont plutét élaborées a partir d’'un

modeéle semblable a celui présenté a la figure & sentatif des fractales désordonnées.

"

@ initiataur @ gémnérataur
Itération n°1

() Itération n2

Figure 3. 17. Elaboration d’une structure fractateguliere a partir d’un initiateur (a)
constituant le motif élémentaire (b) de la strueténactale (c), d’apres Botet (2001)

.

@ initisteur l:-b_j générateur
Itération n°L

(© Itération n2

Figure 3. 18. Elaboration d’'une structure fractalésordonnée a partir d’un initiateur (a)
constituant le motif élémentaire (b) de la strueténactale (c), d’apres Botet (2001)
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La croissance des structures fractales s’effectmat@rations successives a partir d’'un motif
élémentaire, le générateur, lui-méme constitué P@ssociation d'éléments d’échelle
inférieure : les initiateurs. Dans le cas de l'aggtration, le nucleus, constitué de
I'association de plusieurs grains (initiateurs},lesc germe » a partir duquel I'agglomérat va
prendre naissance par des processus de layeridg ooalescence. Ce dernier peut donc étre
considéré comme le générateur a partir duquel tdatestructure de I'agglomérat va
s’'organiser. En regard de ces similitudes strutdarail semble judicieux d’émettre
I'hypothese stipulant que I'agglomération obéit dois applicables aux structures fractales.
Cette hypothése sera confrontée aux résultats iengriaux.

Les structures fractales sont des objets qui ptésemnne invariance lors des changements
d’échelle. Elles peuvent étre décrite par I'évantde leur fraction volumiqued) qui est une
fonction décroissante d'une de leur dimension daretique L (Stauffer, 1999 ; Botet,
2001) :

@ = ALP (3.10)

ou D" est la dimension fractale de I'objet considérd ket dimension de I'espace dans lequel il
s’inscrit. A est un préfacteur, caractérisant I'amplitude, ddpat des grandeurs retenues et de
leur mode de détermination. La dimension caradigue a laquelle nous allons nous
intéresser est la taille des agglomérats représeateleurs diameétres. Les diametres suivent
une courbe de répartition. Ainsi, si la dimensioacfale est indépendante de la classe

d’appartenance des diameétres, on est en mesuteraied :

@, = AdS (3.11)

ou @, est la fraction volumique des aggloméras de digendet

La figure 3.19 montre, pour trois classes granutoiopées, que la relation (3.11) est valide.
Les courbesd, = f(d), pour les différentes classes étudiées, ne samtcpnfondues. Ceci
vient du fait que le préfacteur varie en fonctianld classe granulométrique considérée. En
revanche, la dimension fractale est bien constamtie chaque classe granulométrique comme
en témoigne lguasiparallélisme des droites représentées sur I'ézhaly-Log. Il est donc
possible d’affirmer que les agglomérats peuvene @&wonsidérés comme des structures

fractales.
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Figure 3. 19. Manifestation du comportement fractal’agglomération (Log-Log a droite),
a) kaolin, b) cellulose microcristalline, c) phogé de calcium

Le tableau 3.3 confirme que la dimension fractaleigdentique d’'une classe granulométrique
a l'autre. Le processus de croissance et d’incatpmor des vides est donc similaire quelle que
soit la taille des agglomérats d’'un méme lot. Airles résultats que nous choisirons de

présenter par la suite ne concerneront plus qérddon granulométrique décrite au travers
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du ds qui est représentative de ce qui se déroule adlexde la population. En comparant
les valeurs des dimensions fractales moyennes rdés ratieres premiéres, il semble
apparaitre une similitude entre le kaolin et legpimte de calcium dont la valeur Beest
relativement élevée et voisine de 2,75. Ceci cam®bles observations expérimentales
montrant une structure relativement compacte degoagerats réalisés a partir de ces
matiéres premiéres et qui sont obtenus par itéragisccessives a partir d'un nuclei. A
l'inverse, la dimension fractale des agglomératelulose microcristalline est plus faible
(2,5) et montre que le processus d’agglomératieffextue en incorporant une quantité de
vide plus élevée. Ceci explique que les structimemées en cours d’agglomération soient
plus laches que celles des deux autres matieresgres et permet de comprendre la raison
du délitement relativement rapide observé pourtggomérats de cellulose microcristalline

lors de leur incorporation dans la paraffine.

Tableau 3. 3. Valeurs des parametres de I'équadidd associées aux trois populations
granulométriques des différentes matieres premieres

Kaolin Cellulose microcristalline Phosphate de calcium
dos 2,73 2,43 2,72
D dso 2,75 2,51 2,76
dss 2,76 2,57 2,79
moyenne 2,75 2,50 2,76
das 0,56 0,23 0,46
A dsg 0,65 0,32 0,54
dss 0,73 0,42 0,61
das 0,97 0,99 0,73
R2 dso 0,96 0,94 0,79
ds 0,94 0,99 0,77

Afin de donner au préfacteur de la loi fractale wigmnification physique, nous proposons
d’introduire une dimension caractéristique daneelation (3.11). En définissamt), comme

le diamétre du nucleus, générateur de la structitéeieure de I'agglomérat, la relation 3.11

S'écrit :

d Df -3
®=o, (ﬂj (3.12)
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ou A=@ (ds“é,)g_Df. Cette nouvelle écriture de la loi manifestantciactere fractal de

I'agglomération fait donc apparaitre un préfactejrésentant la compacité du nucle@s)(
Le choix d’adimensionner les diametres médians lpadimension médiane du nucleus,

choisie au profit du diametre médian des particulasves, permet de fixer la longueur
minimale (de corrélation) a partir de laquelle ééation (3.12) est valide. En deca dg, la
relation n’est pas justifiée. Cette nouvelle écatimpose que I'on soit capable de déterminer
les valeurs d@y et ded.;. Nous proposons une méthode qui passe par I'étutiévaddution

du nombre de particules constituant les aggloméatours de leur croissance.

S

V. = Ngdgos (3.13)

/(
\v=§d * (3.14)

Figure 3. 20. Représentation schématique d’un agglat de volume V constitué d’'un
ensemble de N particules sphériques pouvant caasbn volume solidesV

En postulant des hypothéses sur la sphéricité aitisyles et des agglomérats (figure 3.20), il
est possible de connaitre, en fonction du volumeeddernier (éq. 3.14) et de son volume

solide (éq. 3.13), le nombre de particu\ele constituant :

3

d

N = a{@} (3.15)
d50

ol dg, est le diamétre médian des particules nativesadut considéré. La valeur depeut

étre calculée suite aux mesures des diametres nsedit des valeurs de compacité
correspondant aux teneurs en eau auxquelles ilsw@tre mesurés (€q 3.9).
Les équations 3.12 et 3.15 permettent égalemendéfiair la relation entre un nombre

théorique de particuledNgso) et les deux parameétres du nucleus que sont spawitd@ (P )

et son diamétre médiamy) ) :

* Df -3 Df
Nineo = Pn d_5,\? d_fo (3.16)
dso dso

157



Chapitre 3 : Etude de I'évolution texturale d’uiligu granulaire soumis a un malaxage

Les valeurs des paramétr@g et d.,, déterminées numériquement, sont celles pour

lesquelles la somme des carrés des écarts emmribre théorique de particulBg) et le
nombre de particules calculé en s’appuyant surdoemées expérimentaleN)(est le plus
faible. A titre d’exemple la figure 3.21 confronfgour le kaolin, I'évolution des valeurs du
nombre de particules calculées a I'aide de I'équa8.16 a celui issu de I'expérience. Cette
figure permet d’estimer le nombre de particulesstitutives d'un agglomérat dans le cas de
cette matiére premiére (mais également du phospiatealcium dont les valeurs sont
proches). Le plus petit agglomérat mesuré, dondilenetre médian est de 250 pm,
contiendrait déja presque 20000 particules de kadHour la cellulose microcristalline, les
chiffres sont nettement moins impressionnants peistia pu étre mis en évidence qu’un

agglomérat de I'ordre du millimétre contenait «leeent » 200 particules.
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Figure 3. 21. Evolution du nombre théorique de fgaites constitutives d’un agglomérat de
kaolin en fonction de sa taille
L’ensemble des parameétres de I'équation 3.16 felatichacune des matiéres premiére est
présenté au sein du tableau 3.4. Y figurent égaleiee coefficients de régression relatifs a
ces modéles mais aussi les valeursmdecorrespondants aux teneurs en eau associées aux

valeurs de compacité des nucléyj et mesurées grace a I'équation 3.9.

Tableau 3. 4. Valeurs des paramétres de I'équadid8 pour les trois matiéres premieres

Kaolin Cellulose microcristalline Phosphate de calcium
dso" 0,27 0,15 0,24
Dy 0,92 0,84 0,74
Wy 0,01 0,05 0,06
R? 0,99 0,85 0,99
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Les points représentatifs des nuclei initiaux petnansi étre reportés sur les diagrammes
hydro-texturaux des trois matieres premieres (6giR2).
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Figure 3. 22. Modélisation de I'évolution texturales agglomérats par le modéle fractal (éq.
3.12), le nucleus constitue la structure génécatria) kaolin, b) cellulose microcristalline, c)
phosphate de calcium
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Les compacités des nuclei sont comprises entre 6t7@0,92. Les teneurs en eau leur
correspondant sont inférieures ou égales a 6%. mMi@as, les nuclei vont se former
progressivement entre |'état seongt ils n'occuperont cependant une fraction représisata
du mélange global qu’a partir de cette teneur en &msi, wy est la teneur en eau qui marque
le début du phénomeéne d’agglomération (croissaaceqalescence). Le diamétre des nuclei
de kaolin et de phosphate de calcium est voisi@sfepum et constitue donc I'association de
plusieurs dizaines de milliers de particules, comaet la cellulose microcristalline en
revanche, le diameétre est plus faible (150 pm)estdalculs montrent que le nucleus est
seulement constitué de quelques unités de padiculeatrices.

Les équations 3.9 et 3.15 permettent, grace a tlrrdination préalable des 5 paramétres

entrant en jeu dans leur expressiomwia, D', @y et d.,), de calculer I'évolution du diamétre

médian des agglomérats en fonction de la teneenen

1

LW,
D, {1+ d, W”’tlj

dgy = dgg

(3.17)

Les résultats concernant chaque produit étudié m@ésentés dans la figure 3.23. L’évolution
diamétrale issue de I'analyse fractale du proced®ggylomération est tout a fait corrélée aux
mesures expérimentales. Ceci vient une nouvelke donfirmer le fait que I'agglomération
apparait comme un processus fractal au cours dulggehuclei, générateur du phénomeéne,
vont s'associer entre eux par itérations succesgoer former des structures de plus en plus
volumineuses et incorporant, aprés chaque itératio@ quantité croissante de vide.

Dans le cas de I'agrégation de polyméres et deidals, le caractere fractal a été mis en
evidence et fait aujourd’hui I'objet d’'une théoaboutie et fructueuse (Jullien et Botet, 1987).
Les simulations numeériques de type « dynamique catée » ont confirmées la coalescence
fractale de ce type de structure, sous le doubladgame de la diffusion et d’'un potentiel
d’attraction global (potentiel de type Lennard-E)ndes résultats expérimentaux présentes
ici montreraient que ce type de coalescence pougte étendu a des particules
potentiellement sensibles a I'action gravitaire,ianqui, sous la double dépendance de
trajectoires balistiques initiées par le cisailleinde la péale et d'une interaction capillaire

locale, se structurent suivant un processus «@l&arent » fractal.
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Figure 3. 23. Modélisation de la croissance deslaggrats par le modele fractal (éqg. 3.17).
a) kaolin, b) cellulose microcristalline, c) phogpé de calcium

L’équation 3.17 est valide pour des teneurs en akunt jusqu’'awsy,, néanmoins, il est
possible d’observer graphiqguement que les poinpgmxentaux de la figure 3.23 s’écartent
du modéle de croissance fractal pour des teneursaaninférieures et qui semblent tres
voisines de la limite de plasticitév{). Nous avons précédemment pu constater que cette

limite mécanique marque le début de la prise ensendges agglomérats sous l'effet d’'une
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modification de leur comportement mécanique. Emame la limite de plasticité comme
limite supérieure du processus de croissance feace en considérant donc que cette
derniere correspond a la teneur en eau de satudgmagglomératsvi,: = wp), il est possible
de constater que le modéle, quoique moins bientégjueste tout a fait fidéle au
comportement expérimental (figure 3.24). Néanmagtasnt données les indéterminations sur
la valeur dewp, Nnous continuerons a considéveg: comme un parameétre de calage tout en
envisageant la possibilité que celui-ci puisseespondre a la valeur de la limite de plasticité

déterminée par calcul.

59 2 -
a modele (&q. 3.17) Wp b
modéle (éq. 3.17) avec wP=wsat B 1,8 1
44 & nuclei : 1,6

éq. 3.19 Wp
éq. 3.19 avec WP = wsat
& nuclei

0 0,05 01 015 02 025 03 0,35 o 02 04 06 08 1 12 14
teneur en eau () ’ ’ TowE ' '

c 7 modéle (¢q. 3.17) Wp
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0,6
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0 0,05 0,1 0,15 0,2 0,25 0,3 0,35 0,4
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Figure 3. 24. Comparaison entre le modéle de ceviss fractale obtenu par calage du
parametre Wy et celui ou wy: =wp (€q. 3.17). a) kaolin, b) cellulose microcrista#, c)
phosphate de calcium

Au cours de cette premiere phase consistant enétute expérimentale, une tentative de
modélisation du phénoméne d’agglomération pour cmsditions opératoires fixées est
proposée. Elle repose sur la mise en évidence iudgaporosité des agglomérats pour des
teneurs en eau croissantes et sur la juxtapositocette observation avec un accroissement
de taille des agglomérats. L’hypothese selon lagui@lgglomération, a tout niveau d’échelle
granulométrique, obéirait a un processus de typetdl a pu étre vérifiee. Cette analyse
permet de déterminer les caractéristiques granutayunés et texturales de la structure

génératrice de I'agglomération : le nucleus.
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Nous allons nous attacher par la suite, en réamitites mémes outils que ceux présentés dans
cette section, a étudier l'influence de quelquesampétres opératoires sur I'évolution du
processus d’'agglomération.

3.3.1.2 Influence des parametres opératoires agglibmeération

3.3.1.2.1. Influence du type de cycle de malaxage

La figure 3.25 illustre l'influence du type (contirou discontinu) de cycle de malaxage

sur I'évolution du phénomene d’agglomération sedkant au sein du malaxeur.
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Figure 3. 25. Influence de la nature du cycle deaxege sur la croissance des agglomérats.
a) kaolin, b) cellulose microcristalline, c) phogpé de calcium

Concernant la cellulose microcristalline et le gitege de calcium, il peut étre observé que ce
facteur n’a d’'influence ni sur la phase de croissatles agglomérats ni sur le phénomene de
transition pateuse. Les courbes sont, pour les dawkes de malaxage, pratiqguement
confondues. Concernant le kaolin en revanche, nhbderait que la premiere phase de
croissance des agglomérats soit sensiblement nd@eepar le type de cycle. Les agglomérats
obtenus a l'issue du cycle continu sont, quelle gpiela teneur en eau, d’une taille inférieure
a ceux issus du cycle discontinu. Malgré cetteédiifice de taille, les essais réalisés en

continu et discontinu présentent de fortes sindbt en particulier par le fait que I'on
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retrouve deux phases de croissance séparées Eamuilrde transition correspondant a des
teneurs en eau toujours voisinesage Les essais réalisés dans les conditions de cgalénu
peuvent ainsi étre considérés comme des mesurépébilité tendant a appuyer le fait que

la croissance semble s’emballer pour des teneuves@noisines dep.
3.3.1.2.2. Influence de la vitesse de rotationadgéle

Le malaxage de la cellulose microcristalline etkdolin a été conduit a trois vitesses de
rotation différentes : 40, 70 et 140 rpm les aufpasametres opératoires étant maintenus
constants (cycle de malaxage discontinu et modegndi@stration du liquide par versement).
L’analyse menée dans la section 3.3.1.1 a pu @jkgaée a ces conditions opératoires, les

résultats obtenus pouvant étre interpolés par teetas issus de I'analyse fractale.
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Figure 3. 26. Influence de la vitesse de rotaties gales sur la texturation des agglomérats
a) kaolin, b) cellulose microcristalline

La figure 3.26 permet de constater que la vitegsmthtion des pales n’'a pas d’influence sur
I'évolution texturale des agglomérats dans la mesur les courbes, exprimant I'équation
3.14 pour chaque vitesse de rotation, sont confesdLa figure 3.27 illustre I'influence de la

vitesse de rotation des pales sur le processusance et de formation de la pate.

40 rpm — — — 70 rpm 140 rpm - ——-40rpm - - —-70rpm - — —-140 rpm

- = — = =
0 M=t :

T
0 0,05 0,1 0,15

Figure 3. 27. Influence de la vitesse de rotaties gales sur la croissance des agglomérats.
a) kaolin, b) cellulose microcristalline
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Concernant la transition pateuse, elle intervigoglle que soit la vitesse de rotation étudiée,
pour des teneurs en eau voisines qui sont supésiéula limite de plasticité dans le cas de la
cellulose microcristalline ou proches de cette deenpour ce qui est du kaolin. || semblerait
néanmoins que les vitesses de 40 et de 140 rpnserdwn Iéger décalage du phénomene de
prise en masse vers les teneurs en eau les plsssbhds tableau 3.5 récapitule les valeurs
prises par les paramétres des équations 3.9 ep8utes différentes vitesses étudiées. Dans
la gamme de vitesses étudiées et pour les comsasdsociées a un mélangeur a faible
cisaillement, les cing parametres restent, pouméme produit, dans des ordres de grandeur
identiques. Ceci est tout particulierement vrai rpteu kaolin, la cellulose microcristalline
manifeste pour sa part un peu plus de variabilite® résultats a 40 et 140 rpm s’écartent

légerement de ceux obtenus a 70 rpm.

Tableau 3. 5. Influence de la vitesse des paletesysarametres des équations 3.9 et 3.17

Vitesse (rpm) n) Weat () dg" (Mmm) Dy () D' ()

40 0,37 0,44 0,29 0,91 2,73

Kaolin 70 0,43 0,42 0,27 0,92 2,75

140 0,46 0,35 0,28 0,91 2,72

40 0,17 1,66 0,38 0,92 2,62

Cellulose Microcristalline 70 0,26 1,75 0,15 0,84 2,50
140 0,27 1,40 0,31 0,90 2,56

Ceci révéle la nature des contraintes ayant liesesn du malaxeur et qui sont caractérisees
par un équilibre entre les forces de compressiateatisaillement. Les premieres tendent a
faciliter la formation de la pate alors que lesoseles s’y opposent. A 40 rpm, le cisaillement
serait de moindre importance qu'a 70 rpm et, a g4, les contraintes de compression
seraient supérieures a celles pouvant avoir ligd @m. Ceci pourrait expliquer que ces deux
vitesses permettent une formation de la pate pesiteheurs en eau inférieures. La vitesse de
70 rpm représenterait des conditions qui assuneriquilibre entre les deux types de forces
existant au sein du malaxeur. Si pour le kaolinplamiére phase de croissance des
agglomérats ne semble pas influencée par la vigssetation de la pale, il n’en est pas de
méme pour les agglomérats de cellulose microdiistatjui y sont plus sensibles. La plus
grande malléabilité de ces agglomérats et le déplant des équilibres des contraintes
associé aux vitesses de 40 et 140 rpm leur perenebaescer pour des teneurs en eau plus
faibles et ainsi de former des structures légérermphrs grandes. La prise en masse n’'est

néanmoins possible que lorsque ces derniéres satumées en liquide (figure 3.26).
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A la vue des résultats, la vitesse de rotationadpdle ne semble donc pas étre un facteur

susceptible d’influencer grandement le phénomeaggiomeération.

3.3.1.2.3. Influence du mode de mouillage

Le dernier parameétre opératoire dont I'influenceétra étudiée est le mode de mouillage.
Deux procédures d'ajout du liquide ont en effet tgtées pour le kaolin. La premiére
meéthode est obtenue par versement sous forme dairdiduide au sein du bol, la seconde

consiste en une pulvérisation du liquide. La rapant de la taille des gouttes pulvérisées est
fournie figure 3.6. Lesd;., dJ et d; (avecd?® représentant le diametre de la goutte dont la

valeur est supérieure a celuii@ de la population en nombre) relatifs a cetteitistion ont
des valeurs respectivement égales a 0,21, 0,3@2tm. Les autres parameétres opératoires
sont maintenus constants : le cycle de malaxagdeesature discontinu avec une vitesse de
rotation des péales égale a 70 rpm. On confirme nmevelle fois, pour ces conditions
opératoires, la croissance fractale des agglomératgluence du mode d’alimentation en
liquide sur les parameétres des équations 3.9 étektlsynthétisée dans le tableau 3.6.

Tableau 3. 6. Influence du mode de mouillage suplrameétres des équations 3.9 et 3.14

mode de mouillage  fraction granulométrique n() Weae () d;" (mm) Dy () D' ()
versement i=50% 0,43 0,42 0,27 0,92 2,75
i=25% 0,10 0,80 2,59

pulvérisation i=50% 0,75 0,39 0,14 0,79 2,68
i=75% 0,15 0,80 2,78

A lissue des expériences menées par pulvérisatioriquide sur le lit de kaolin, il est
possible d’observer que le diameétre médian dessnfmimés va étre nettement plus faible
gue celui obtenu aprés versement (0,14 mm au ke0,27 mm). Ce résultat ne semble pas
surprenant dans la mesure ou il est admis queuldsirsont issus de I'impact d’une goutte de
liant avec le lit de poudre. Méme si aucune mestaepu étre effectuée sur le filet liquide
entrant en contact avec la poudre lors du mouillage versement, il est évident que son
impact doit entrainer la formation de plus grosgesittes dont la taille est nettement
supérieures a celles obtenues par pulvérisatiorandlyse fractale du phénomene
d’agglomération permet donga I'’équation 3.17, de prendre ce parametre en céraion et

de distinguer l'influence du mode de mouillage Isudiamétre du nucleus. Les compacités de
ce dernier sont également plus faibles dans lelegsocessus de pulvérisation tout comme la
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dimension fractale relative a la fraction granultmg@e représentative dyggde la population
(2,68 au lieu de 2,75). Ceci est en accord avedldtats présentés par Gluba (2003).

Ainsi, a partir d’'un nucleus moins compact, I'éuaun texturale des agglomérats obtenus par
pulvérisation se manifeste par une incorporatiamasecde vide. Ce phénomene est observable
sur la figure 3.28a.

sat - pulvérisation
0.9 R 3 ¢ nuclei pulvérisation - - - - - versement
N ¢ nuclei versement

0 0,05 0,1 0,15 0,2 0,25 0,3 0,35 0,4

b | pulvérisation

77777 versement

e - * '
O#‘Oa*?’f‘fOTtVﬁ e S SRR ST S e

0 0,05 0,1 0,15 V9'8‘) 0,25 0,3 0,35 0,4

Figure 3. 28. Influence du mode de mouillage siit'éxolution texturale et (b)
dimensionnelle des agglomeérats de kaolin

Il apparait en effet clairement une différence efds courbes obtenues pour les deux modes
de mouillage. Cette distinction, d’autant plus nuge que la teneur en eau est basse, montre
bien que les agglomérats obtenus par pulvérisat@r, quelle que soit la teneur en eau,
toujours moins compacts que ceux obtenus par versedu liquide. Mais les conséquences
du mode de mouillage sont également observabledastigure 3.28b ou est envisagée
I'évolution de la taille des agglomérats. Il esiitpue d’observer une croissance plus faible au

cours des essais réalisés par pulvérisation damesare ou les générateurs de la croissance
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fractale sont de plus faible taille. Le mode de itege ne semble néanmoins pas influencer
la teneur en eau de transition pateuse qui estaiése pour les deux modes.

L’'analyse fractale de I'agglomération pour le maldemouillage par pulvérisation manifeste,

contrairement a ce qui avait été évoqué dans lee@B.1.1., une dépendance a I'égard de la
fraction granulométrique considérée. Le diametrendcieus ainsi que la dimension fractale

calculée vont croitre avec le diameétre des agglate@onstitutifs d'une méme population. Si

I'on considére que les nuclei sont d’autant plustgeue la goutte ayant impactée la poudre
lors de leur formation était également petite, hbénmméne marque donc l'influence de la

taille des gouttes sur le processus d'agglomératlbrdevient ainsi possible de faire

correspondre auxi)., d et d; les di, dJ et dl des gouttes susceptibles de les avoir

formés. Le fait que le diamétre des gouttes sqésaur aux diametres des nuclei dont elles
sont sensees étre a l'origine constitue une anerealirapport avec la théorie de la nucléation
qui indique gu’une goutte a la méme taille quenlieslei dont elles sont a I'origine (Ennis et
Litster,1997). Celle-ci est explicable par le matk mesure de la taille des gouttes. Ces
dernieres sont mesurées aprés impact sur une pthquerre. Malgré les précautions prises
pour limiter le mouillage de la plaque par le ldgi(en traitant sa surface avec une substance
hydrophobe) il est impossible de proscrire comphetet I'aplatissement des gouttes. Le
diametre des gouttes mesuré est donc toujoursisupér leur diamétre réel. Ceci n'exclu
néanmoins pas la possibilité d’étudier I'influerteel’augmentation de la taille des gouttes sur
la croissance des agglomérats (figure 3.29), edagarcomme taille de goutte la valeur
indicative mesurée sur la plague de verre.

Conformément a ce que I'on pouvait s’attendre,retecord avec les résultats de la figure
3.28b, la croissance, toujours modélisable pamubéign 3.17 quelle que soit la taille de la
goutte, sera d’autant plus soutenue que la tadke gbuttes, et donc celle des nuclei, sera
grande. Ce résultat permet de conférer aux conditipératoires choisies, les caractéristiques
d’'un régime contrdlé par la taille des gouttes (taqmet al, 2003). Concernant I'évolution
de la dimension fractale avec la taille de la gguttsemblerait qu’elle atteigne une valeur
voisine de celle obtenue par versement pour ldedale gouttes pulvérisées les plus élevées.
Ainsi, il parait émerger de cette conclusion I¢ daie le processus d’agglomération dépend de
la taille des gouttes jusqu’a une taille critiquietoute augmentation ultérieure du diametre de
ces dernieres n'aura plus d’influence sur la cerise des agglomérats. Cette taille critique
est tres probablement liée a la longueur capillffais n'ayant pas pu tester suffisamment de

diameétres de gouttes, nous ne pouvons gque supgaiterassertion qui pourra étre infirmée ou
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confirmée par des essais destinés a mieux dégniddmaine d’influence du régime de
gouttes. Ceci rejoint complétement les observatwAdberger (2002) ou de Gluba (2003)
dans le sens ou, dés que la taille de la gouttswgBsamment grande pour entrainer une
formation du nucleus par un processus d'immerstonie croissance ultérieure de cette

derniere ne modifiera plus I'évolution du procesdiagglomération.
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Figure 3. 29. Influence de la taille des goutteslalcroissance des agglomérats de kaolin

Ce paragraphe révéle que la croissance fractalagtgemérats est une phénoménologie que
'on retrouve systématiquement lors de I'étude ‘d@gdlomération dans les mélangeurs a
faible cisaillement et ce quels que soient les matees opératoires retenus. Les quelques
parametres étudiés s’inscrivent dans le cadreidi¢idtion d’'un véritable plan expérimental
dont I'objectif ultime sera I'éventuelle corrélati@es parametres des équations 3.9 et 3.17 a
des propriétés physiques des milieux ou a deshlasalu procédé. Cette seconde étape est
nécessaire pour faciliter I'utilisation des équasigproposées et dont le nombre de paramétres

de calage demeure, a I'’heure actuelle, encoregtiaqd.
3.3.2. Phénomene a I'échelle du lit d’agglomérat

De précédentes études menées sur des milieux idbdies de verre) font mention de
linfluence de la teneur en eau sur I'état de caritpad’un lit de particules (Feng et Yu, 1998,
2000 ; Zouet al, 2003). Néeanmoins cette influence n’a été queigdinent étudiée et
expliguée sur des milieux réels. L'étude menéeMaaet al. (1995) sur I'agglomération du
charbon a certes permis de montrer que la densitédu lit d’agglomérat tendait a décroitre

lors de l'augmentation de la teneur en eau, cepgntlaxpérience n'a pas été menée sur
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lintégralité du domaine hydrique. Pourtant, I'véince de la teneur en eau sur I'évolution de
la densité d’'un milieu granulaire peut s’avéree&tn parametre technologique important : il
est par exemple utilisé en géotechnique pour détermta compactibilité des géomatériaux et
la portance optimale d’un remblai. Il nous a doemblé intéressant de localiser, au sein du
diagramme hydro-textural, I'évolution des états cempacité du milieu en cours de
mouillage.

Nous aborderons cette problématique de la mémae fage dans la partie précédente : dans
un premier temps nous analyserons le milieu granewaac pour des parametres opératoires
fixés (cycle de malaxage discontinu, vitesse datiat de la pale de 70 rpm, administration
du liguide par versement), puis nous étudieronsfllience éventuelle de parametres

opératoires sur le phénomeéne a cette échelle.

3.3.2.1 Texturation a parametres opeératoires cotssta

3.3.2.1.1 Les courbes de texturation

La figure 3.30 caractérise I'évolution de I'état dempacité des lits granulaires vracs en
fonction de la teneur en eau. En regard des résudtgpérimentaux, une phénoménologie
commune a I'ensemble des matieres premiéres etuggedégage. L'évolution de la fraction
volumique solide du lit granulaire n’est pas alé@atoelle obéit a une logique de texturation
gue nous appellerons par la suitgh€énomene de texturatior». Ce phénomene se manifeste
systématiqguement par la succession de trois phiast@xctes. La premiére de ces phases est le
foisonnement apparaissant pour les faibles teneurs en eawoats duquel la fraction
volumique du milieu va décroitre consécutivementaagmentation de la teneur en eau.
L’amplitude de cette phase varie suivant la natlwrgproduit. La gamme de teneur en eau au
sein de laquelle elle est susceptible de s’inséhiitue également beaucoup. La diminution
de la fraction volumique du milieu, le menant vensétat de compacité minimurdg;,), va

se traduire par une expansion du volume occupéepaelange humide. Ce phénomene est
particulierement marqué dans le cas de la cellutomeocristalline dont la variation de la
compacité au cours de cette phase est la plusdegdrois produits. Le foisonnement est en
revanche tres discret pour le kaolin et intervismt un domaine hydrique trés faiblement
étendu (1,5%).
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Figure 3. 30. Mise en évidence du phénomene dar&tixin,
a) kaolin, b) cellulose microcristalline, ¢) phogpé de calcium
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Successivement au foisonnement intervient une pltedensification. Elle se décompose en
deux parties pour le kaolin et le phosphate deiwalc immédiatement apres la fin du
phénomene de foisonnement, sa pente est faiblés; apes le franchissement d’une teneur
en eau de transitiow), cette derniére augmente brusquement pour peeraait milieu de
rejoindre son état de densification optimal). Cette teneur en eau de transition correspond
a celle a partir de laquelle le modéle de croissdnactal ne permet plus de représenter
fidelement I'évolution dimensionnelle des agglom@réfigure 3.23). Ainsi, les analyses
texturales et dimensionnelles s’enrichissent migoent et permettent de confirmer le
phénomene de prise en masse du milieu pour unarteneeau égale \&. La densification

de la cellulose microcristalline est monotone ainl’'ne parvient pas a discerner de
changement de pente dans la phase de densificaéore pour la teneur en eau de transition.
Bien que s’étendant sur une large gamme de temeeaw® (>140%), la phase de densification
de la cellulose est relativement peu marquée catipament aux deux autres produits dont
le gain de compacité est de plus de 0,3. Néanmlginsus grande partie de leur compaction
s’effectue aprésvr et correspond a I'apparition des morceaux de patdin de cette phase
est marquée par I'obtention d’un optimum de decaiion @) qui correspond a un degre
de saturation toujours voisin de 80-90%. Cet optmappartient donc a la courbe des optima
de densification mis en évidence par Proctor etrespond a celui d’'un milieu dont
'arrangement est uniguement dd aux contraintegitgiees. La derniére étape du phénomeéne
de texturation est marquée par une phasdildéion durant laquelle le milieu va voir sa
fraction volumique solide diminuer et sa saturagorliquide augmenter.

Une fois saturé, le milieu n'aura plus d’autre fploiige¢ que de s’expanser sous l'effet de
lajout d’eau. Quand la limite de liquidité est rihie, il pénetre dans le domaine des
suspensions (dures puis molles) avant d’atteinallarste de décantation. Les mécanismes se
déroulant au cours de cette phase de dilution r#ode notre champ d’investigation ; les
milieux s’y exprimant ont été décrits de maniégstapprofondie par de nombreux auteurs
dont Coussot et Ancey (1999).

L’évolution morphologique du milieu s’inscrit enttes différentes limites bornant les trois
phases du phénoméne de texturation. Le régime Idimggat, caractérisant I'existence d’un
milieu discontinu a I'échelle du bol du malaxeue, manifeste entre I'état sec wt. Lui
succede ensuite une zone de transition au coutagdelle les agglomérats coalescent et
fusionnent progressivement pour générer une paténce qui est obtenue a I'optimum de

densification. Pour ces teneurs en eau, le milieotient encore de l'air occlus qui sera
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progressivement remplacé par de I'eau au cours gddse de dilution qui constitue ainsi le
domaine d’expression du régime pateux.

Pour plus de précisions, les valeurs de fractidnnamue solide et les degrés de saturation
caractéristiques des trois phases du phénomenextigation sont mentionnées au sein du
tableau A.1 présenté en annexe.

Le phénomeéne de texturation décrit donc I'évolutiexturale et morphologique des milieux

granulaires humidifiés a I'échelle du lit d'agglorag Une certaine latitude dans I'expression
des trois phases successives marque cependamidbilité du phénomene de texturation vis-

a-vis des caractéristiques physico-chimiques ddypta@onsidéré. Il présente néanmoins une
invariance dans son expression quelle que soid¥e d’observation. Les différentes tailles

d’emporte piece utilisées pour observer le phénenamonstituant autant de Volume

Elémentaire Représentatif dont la valeur est ssbea®ent fixé & 320, 1680 et 5300 fhm

permettent de constater que le phénomene de tégturay est pas sensible (figure 3.31).
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Figure 3. 31. Manifestation de I'indépendance démdmeéne de texturation a la taille de
'emporte piece ayant permis d’effectuer les prétagnts

3.3.2.1.2 Les courbes wattmétriques

La figure 3.32 permet d’établir une comparaisorreetiillure des courbes de texturation
et les profils de consommation énergétique issastEsures wattmétriques réalisées en cours
de malaxage. A I'exception de la diminution de tamsommation énergétique ayant lieu au

cours de la phase de foisonnement, ces profils eontonformité avec les résultats de la
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littérature (Betzet al, 2003) issus du mouillage des bétons. La diminugmergétique
enregistrée pendant la phase de foisonnement rsaéfga décrite, dans la mesure ou le
domaine de teneur en eau de fabrication des bé&entgur ou les profils de consommation

énergétiques sont le plus couramment utilisésespond a des mouillages supérieurs.
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Figure 3. 32. Comparaison de I'allure du phénoméadexturation a celle du profil de
consommation énergétique. a) kaolin, b) cellulogzauristalline, c) phosphate de calcium
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Cette figure met en évidence des similitudes eldse courbes wattmétriques et celles
décrivant le phénomene de texturation. Dans la reesu le profil de consommation
énergetique est relié a l'état de consistance dlieumi(Poullain, 2003), les mesures
wattmétriques permettent ainsi de relier I'état roytbxtural du milieu a ses propriétés
rhéologiques. Pour les faibles ajouts d’eau, lasoommation énergétique va décroitre grace a
la diminution de l'effort & fournir pour cisaillde milieu du fait de son expansion mais
également de la lubrification des contacts entseplarticules. Pendant la premiére phase de
densification, 'augmentation de la consommatioargétique n’est pas tres prononcée. Cette
période correspond a celle au cours de laquetiglleu est constitué d’'un mélange de poudre
et d'agglomérats puis d’agglomérats seuls. Ce<tsires discontinues n’exercent pas une
résistance suffisante a la rotation de la pale poercela entraine une variation de puissance
plus marquée. Ainsi, le profil énergétique restiatieement plat. Par contre, apres le
franchissement der, et des que le milieu tend a se transformer erpate continue, le profil
énergétique va croitre brusquement. Le cas delllaase microcristalline est une nouvelle
fois particulier dans la mesure ou 'augmentatienlal puissance consommeée est nettement
plus marquée que pour les deux autres produitsntilagphase de densification. Ceci peut
s’expliquer par le fait que le bol est plus remiolis des essais menés sur la cellulose
microcristalline dans la mesure ou la masse séali@lément introduite est toujours
identique (200 g) mais que la masse volumiqueeaékdice produit est la plus faible des trois.
Le profil de consommation énergétique de la cedlelonicrocristalline est également plus
marqué du fait que les agglomérats manifestente enix, beaucoup plus de cohésion sur tout
le domaine hydrique correspondant a la densifinatils entrent plus facilement en
interaction que dans le cas du kaolin et du phdspth@ calcium. C’est sans doute la raison
pour laquelle la cellulose microcristalline ne niasie pas de saut brusque de compaction et
gue la densification de ce produit s’effectue denigr@ plus progressive. Néanmoins, méme
si la genese de la pate s’effectue sans augmentatitale de la fraction volumique solide, il
est possible de constater que la consommation étiguig croit brutalement apres la teneur en
eau de transitionw). Du fait que la pate générée par la celluloseraunitstalline est
particulierement malléable et aérée, les mesureagacité n'ont pas permis de mettre en
evidence la transition entre un milieu constituéndit d’agglomérats discontinu et un milieu
pateux continu. Les mesures dimensionnelles etmaitiques ont permis de palier a cette

lacune.
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3.3.2.1.3 Analyse du phénomene de texturation

Afin d’analyser la nature des mécanismes entrarjeerdans I'évolution du phénoméne
de texturation, il est nécessaire de se transpolséchelle des éléments constitutifs du lit vrac
et dans un premier lieu a I'évolution d’'un des pagtrtes granulométriques de la distribution a
savoir I'indice de dispersion granulométriquPj. La valeur de ce dernier, calculée a l'aide
de I'équation 3.1, est effectivement susceptiblafldiencer I'état de compacité d’'un milieu

remanié comme le montre le schéma de la figure 3.33

DP faible DP €leve

Figure 3. 33. Variation de la compacité d’'un milimmanié en fonction de la valeur de DP

Un DP faible, caractéristique d’une distributiontdéle homogéne, ne permet pas au milieu
d’atteindre des compacités trés élevées dans larmesl les vides inter-agglomérats ne
peuvent étre comblés par des entités de plus patite. A 'opposé, des que la répartition
granulométrique s’élargit, la compacité s’accraitfdit de la possibilité de remplissage des
pores par les agglomérats de plus petite tailldigiae 3.34 qui suit montre I'évolution de ce
parameétre de dispersion granulométriqgue pour chagaduit sur lintégralité du régime
d’agglomérat. Pour tous les produits étudiés,dtallest identique et se traduit invariablement
par une diminution de la valeur & sur l'intégralité du domaine hydrique corresporndan
foisonnement. A son issue, sa valeur augmente bensent pour atteindre un optimum a
partir duquel il va de nouveau décroitre pendaphlase de densification. Ainsi, cette analyse
permet de mettre en évidence que la perte de cdmpeslative au phénoméne de
foisonnement est associée a une augmentation atmsta 'homogénéité de la répartition
granulométrique. Ce dernier facteur constitue samsun doute la cause principale de
'expansion observée a lissue de la phase de remamt du milieu par les péles du
malaxeur. Néanmoins, il ne faut pas exclure l'iaflae de la présence du liquide qui va, par
des mécanismes d’adhésion ou par la genése de qapillaires, amplifier cette tendance en
réduisant encore un peu plus les degrés de liperr@ettant I'arrangement des agglomérats

les uns par rapport aux autres.
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Figure 3. 34. Evolution du paramétre de dispergIDR) en fonction de la teneur en eau. a)
kaolin, b) cellulose microcristalline, c) phosphake calcium

L’inversement de la tendance et la brusque augrentdu DP au début de la phase de
densification permet aux agglomérats de trouvermuilleur arrangement a lissue du
remaniement. L'accroissement moyen des entitésdlange (et donc 'augmentation de leur
masse) leur permet également d’étre de moins ensseinsibles aux mécanismes d’adhésion
ou de pontage par le liquide mouillant. La dimioatduDP qui suit cet optimum est causée
par la coalescence progressive des agglomératioment des structures dont la taille est
sensiblement identique. Cette derniere n’est pasquéde par une perte simultanée de
compacité du mélange ; un autre mécanisme doit dotervenir pour permettre une
continuité dans la densification a I'échelle glabal

La description précise de l'influence d'une conitai de tassement sur I'évolution du
phénomene de texturation sera un des objectifsaddelniere partie de ce manuscrit,
néanmoins les résultats de ces essais peuvens @bdgja présenter un intérét dans la mesure
ou ils nous permettent de déterminer, pour chaqaoeillage étudié, la valeur de l'indice
d’Hausner Hr). Ce dernier est défini par le rapport de la vialdel la densité tassée sur la
densité non tassée et nous permet d’approchedearvde la sphéricité moyenne du milieu
ayant subi le processus de tassemaatl’équation 1.13. Cette derniére est issue d'une
analyse statistique ayant montrée que la sphééeiiait, en fonction de 'indice d’Hausner,

en suivant une loi puissance décroissante (Zouwgt1996). Il est ainsi possible de faire
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correspondre a chaque mouillage étudié la valelitHieet de la sphéricité lui correspondant
(tableau 3.7).

Tableau 3. 7 Evolution de l'indice d’Hausner (Ht)de la sphéricité avec la teneur en eau

w (-) Hr (-) sphéricité (-
0 1,52 -0,09
0,04 1,40 0,17
0,11 1,27 0,48
0,17 1,15 0,79
Kaolin 0,33 1,08 1,00
0,21 1,16 0,77
0,25 1,12 0,89
0,28 1,13 0,87
0,39 1,07 1,04
0,44 1,06 1,05
0,08 1,49 -0,03
0,16 1,49 -0,03
0,26 1,45 0,06
0,36 1,42 0,13
Cellulose 0,47 1,40 0,17
Micro- 0,78 1,38 0,21
Cristalline 0,90 1,33 0,33
1,09 1,31 0,37
1,20 1,27 0,47
1,50 1,24 0,57
0,03 1,88 -0,76
Phosphate 0,06 1,65 -0,36
de 0,10 1,64 -0,34
Calcium 0,15 1,52 -0,09
0,17 1,45 0,05
0,32 1,40 0,17

Il est connu que la sphéricité est un des facteusseptible d’'influencer la densité vrac d’'un
milieu granulaire. Les résultats obtenus permethémdi de vérifier I'influence de ce facteur
dans le cadre de 'augmentation de la fraction mide solide observée durant la phase de
densification. Il est cependant possible d’'obsequer les valeurs de sphéricité présentées au
sein du tableau 3.8 sont parfois Iégérement infégea 0 ou supérieures a 1. Ceci constitue
de prime abord une anomalie physique liée au callegerésultats expérimentaux sur un
modele statistique dont le coefficient de corrélatidoit étre inférieur a 1. Comme le
préconisent les auteurs de ce modele, les valeusplericité obtenues a l'issue du calcul ne
doivent pas étre considérées comme exactes. Eheettent néanmoins de suivre I'évolution
de la sphéricité en fonction de la teneur en eaur pbaque mouillage réalisé. Comme en
témoigne la figure 3.35a, la sphéricité croit sauttle domaine hydrique des trois produits

volumiques solides des essais correspondantst ip@ssible d’observer gu’il existe une
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relation relativement bien corrélée entre I'évalatide ce facteur de forme et I'état de
compaction du milieu. Conformément a ce qui est toené dans la littérature, une
augmentation de la sphéricité contribue a amélicmerangement des agglomérats entre eux.
Il s’avérerait ainsi que I'augmentation de ce factge forme annihile I'effet de la diminution
du paramétre de dispersion sur I'état de compdaciténilieu durant la phase de densification
et permette au final une augmentation de la valrla fraction volumique solide.
Néanmoins, la sphéricité croit également tout ang Ide la phase de foisonnement, deux
hypothéses peuvent expliquer le fait que ce phénemait pas les méme conséquence qu’au
cours de la phase de densification : (i) les valelg sphéricité n’ont pas encore dépassé un
seuil permettant aux effets de la sphéricité delsuyper ceux liés au parameétre de dispersion ;
et/ou (ii) l'action des films liquides et des portapillaires entre les petites structures
présentes a ces teneurs en eau inhibe les efieéfiduges de I'augmentation de la sphéricité

en empéchant les réarrangements.
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Figure 3. 35. a) évolution de la sphéricité sudlamaine hydrique, b) corrélation entre la
sphéricité et la fraction volumique solide au codesla phase de densification

A lissue de cette section, il s’avere que I'évalattexturale d’'un milieu vrac est décomposée
en trois phases: foisonnement, densification dutidn. Leur enchainement semble
étroitement lié a I'évolution des parametres géoipdts de la population d’agglomérats. Par
ailleurs, I'état de I'eau au sein du milieu et pegssion des forces relatives a la phase liquide
sont également susceptibles d’intervenir pour ddsés mouillages et lorsque les entités sont
encore relativement petites pour y étre sensibles.

Aprés avoir décrit le phénomene de texturation éarpatre opératoire fixé, nous allons
maintenant étudier les conséquences éventuelliesrdedification des parametres opératoires

sur son allure.
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3.3.2.2 Influence des parametres opératoires daxtaration

3.3.2.2.1. Influence de la nature du cycle de najax

A linstar de ce qui avait pu étre mis en évidead@&chelle des agglomérats la figure 3.36
permet de constater que la nature du cycle de mgda'influence pas I'allure du phénoméne
de texturation des trois produits étudiés. Les lesiisont en effet confondues que le cycle de
malaxage se déroule selon un mode discontinu otincorCependant, au-dela de la nature
méme du cycle, il est possible de conclure que uaéel de malaxage et le débit
d’incorporation du liquide de mouillage son égaletmdes facteurs n’influencant pas la
texturation d’un milieu granulaire humide (dans ¢gsnmes de temps et de débit étudiées)

dans la mesure ou la modification du cycle chamgdeénent la valeur de ces parametres.
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Figure 3. 36. Influence de la nature du cycle déaxege sur le phénomene de texturation, a)
kaolin, b) cellulose microcristalline, c) phosphake calcium

3.3.2.2.2. Influence de la vitesse de rotationadedle
L’augmentation de la vitesse de rotation du modbdikgitation du malaxeur ne va pas

avoir d’influence sur I'allure du phénomeéne de teation. Conformément a ce qui avait été

mis en évidence a I'échelle des agglomérats, lesbes de texturation vont en effet étre
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parfaitement confondues sur tout le régime d’ag@i@injusqu’a la transition pateuse (figure
3.37).
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Figure 3. 37. Influence de la vitesse de rotaties gales sur le phénomeéne de texturation, a)
kaolin, b) cellulose microcristalline

Cette derniére va par contre intervenir plus ou n:igprécocement selon la vitesse en
respectant I'ordre suivant : 140 rpm, 40 rpm eire® rpm. Ce décalage entre les différentes
vitesses est, comme nous l'avons déja mentionregimément, lié a I'équilibre des forces
s’exprimant au sein du malaxeur. Une vitesse dationt des péales de 70 rpm caractérise un
état d’équilibre satisfaisant entre les forces dmillement et de compression dont les
résultantes sont antagonistes vis-a-vis de la foomade la pate. L'une, le cisaillement,
retarde sa formation alors que les forces de cossme la favorise. Ainsi, 'augmentation ou
la diminution de la vitesse déplace I'équilibreagitorise la formation de la pate pour une
teneur en eau plus faible. Cette teneur en eaméasimoins toujours supérieure a la limite de
plasticité¢ dont le franchissement semble ainsi &mne condition nécessaire mais non
suffisante a la formation de la pate qui dépendeégent de I'amplitude et du type de
contrainte s’exercant au sein du malaxeur. Aprée tensition pateuse, le milieu granulaire
va rejoindre la courbe de saturation pour des tsneni eau d’autant plus faibles et une pente
d’autant plus forte que la valeur de la transitjpiiteuse est basse. A ce titre |a, il est
intéressant d’observer sur le graphique relatid &dllulose microcristalline (figure 3.37b),
gue la variation de la vitesse de rotation desspprmet de révéler la seconde partie de la
phase de densification. Si a 70 rpm, la densificesemblait monotone malgré I'apparition de
la pate, les essais a 40 et 140 rpm permettentstdigr, d’un point de vue textural, la

localisation dewr sur le graphique 3.30b.
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3.3.2.2.3. Influence du mode de mouillage

L’influence du mode de mouillage sur la texturatidn kaolin et sur les valeurs du

parametre de dispersion granulométrique est préselains la figure 3.38.
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Figure 3. 38. Influence du mode de mouillage suiéplution du phénomeéne de texturation
du kaolin et b) la valeur du parametre de dispensgoanulométrique

Il est possible de constater que la fraction vofuraisolide du lit d’agglomérat obtenu par
pulvérisation est Iégérement inférieure a celleenbé par versement du liquide et ce sur la
majeure partie de la phase de densification. Gkffirence peut s’expliquer par des valeurs
de DP inférieures pour les distributions obtenues auitesdes essais par pulvérisation. Cette
plus grande homogénéité des agglomérats issus s$ess ede pulvérisation est liée a la
distribution des gouttes relativement étroite ertisale pulvérisateur (figure 3.6). Ceci va
générer la formation de nuclei de diametre voisinwgpnt s’associer pour former, de par le
processus de croissance fractale, des agglométatsyement homogénes en terme de taille.
Le mode de pulvérisation ne semble cependant gas diinfluence sur la valeur de la teneur

en eau permettant la transition pateuse.
3.3.2.2.4. Influence du mode opératoire

Le dernier parametre dont l'influence sur l'allute phénomene de texturation va étre
testée est la nature du mode opératoire. Le moéetmire classique consiste a élaborer, par
malaxage, des milieux granulaires humides donémeur en eau est obtenue par mouillage
progressif d’'une poudre initialement séche. Le sdcbaptisé essai inverse, consiste a initier
le mélange a partir d'une pate saturée (obtenwm delprotocole classique) et a ajouter de la
matiére séche afin d'atteindre par voie haute feue en eau désirée. Les résultats sont
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présentés au sein de la figure 3.39, ils ont éténois pour un ensemble de parametres
constants d’'un essai a l'autre (vitesse de rotati®eria pale de 70 rpm, cycle de malaxage

discontinu, distribution du liquide par versement).
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Figure 3. 39. Influence du mode opératoire surhémpomene de texturation, a) kaolin, b)
cellulose microcristalline

Les résultats obtenus different en fonction du pitocbnsidéré. En ce qui concerne le kaolin,
la courbe de texturation obtenue a l'issue de deBw/erse constitue presque une hystérese
par rapport a celle de 'essai classique. On ctm&ta effet que le phénomeéne est translaté
vers la gauche le long de la courbe de saturaftmur la cellulose microcristalline en
revanche, les deux essais sont confondus jusguévant de diverger pour les teneurs en eau
inférieures. Néanmoins, les essais meneés sur lesmteduits présentent tout de méme deux
similitudes importantes. La premiére concerne justd cette valeur der qui marque aussi
bien pour I'essai classique que pour lI'essai invenge transition toujours marquée. Pour le
kaolin, elle correspond soit a la teneur en eatratesition pateuse soit a la teneur en eau de
désaturation dans le cadre I'essai inverse. Pocellalose wr est la teneur en eau a partir de
laquelle les deux courbes divergent. Compte tentedeemble des phénomenes se déroulant
aux alentours devr de la cellulose microcristalline, et en regardcdequi se passe pour le
phosphate de calcium et le kaolin, nous sommesuseegn plus tentés d’associer cette teneur
en eau a la véritable limite de plasticité de lbutmse microcristalline en remplacement de
celle qui a été calculé précédemment et qui neespand a aucune des transitions observées
expérimentalement. La deuxieme similitude entre dssais inverses des deux produits
concerne le fait que la compacité du lit est torgaupérieure a celle de I'essai classique pour
des teneurs en eau inférieuresva Nous avons pu observé expérimentalement une plus
grande sphéricité des agglomérats obtenus a I'dsliessai inverse qui pourrait étre la cause

de cet arrangement plus dense des agglomératseentré’amélioration de la sphéricité est
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envisageable dans les conditions opératoires dsdienverse dans la mesure ou la pate,
initialement saturée et sur laquelle va étre «sade » de la matiére séche, va étre tres
plastique et susceptible de former des aggloméptériques au fur et a mesure des contacts
avec les pales et les parois du bol.

L’influence des parametres opératoires étudiéd’sllmre du phénomene de texturation est
relativement minime dans la mesure ou la succesiigrirois phases est toujours respectée.
En jouant sur les propriétés morpho-granulométsques agglomérats, ils sont néanmoins
susceptibles d’induire une modification de la cooiggadu lit. La teneur en eau de transition
est également legerement sensible aux parametéestopes. Il semble se dégager, des essais
réalisés, que la limite de plasticité permet deesitune zone de teneur en eau au dessus de
laguelle interviendrait le phénomeéne de transifi@teuse. Cette transition signe la qualité
mécanique d’'un matériau capable de subir des détmns permanentes. Elle ne peut
cependant étre détectée que si une contraintesant@i est appliguée pour engendrer cette
déformation. La conclusion immédiate que I'on peéanc faire concernant la cellulose
microcristalline est que la limite de plasticité ésnc sans doutes plus proche d’une teneur en
eau de 120% que de 80%.

La derniéere partie de ce paragraphe de résultatsiste justement a étudier plus avant cette
transition pateuse qui constitue la limite supégedu domaine de teneur en eau d'intérét

pour le procédé d’agglomération par voie humide.

3.3.2.3 La transition agglomérat / pate

La détermination des paramétres hydro-texturaux daxx eéchelles d’observation
considérées (agglomérats et milieu vrac) permetddinir I'évolution de la fraction
volumique d’agglomératsX{) via I'équation 3.7. Les résultats sont présentésaula figure
3.40 qui suit.

Il est possible de remarquer que I'évolution duxtalloccupation du volume par les
agglomérats possede la méme allure que le phénodeetexturation a I'échelle du lit. Les
différentes phases sont néanmoins amplifiées a&finainpenser I'expansion se produisant a
I'échelle de I'agglomérat. Le foisonnement va @tr@qué par une tres légére décroissance de
Xa. Cette derniére est aussitdt suivie par une pasgmentation sur le domaine hydrique
relatif a la densification du milieu. Concernantpleosphate de calcium et le kaolin, deux
phases d’augmentation &g sont une nouvelle fois observées. La celluloseauicstalline se

caractérise pour sa part par une croissance céesdartaux d’'occupation du volume par les
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agglomérats. Néanmoins, I'absence d’un phénoméappdrition brutal de la pate est, comme

nous l'avons vu précédemment, liée aux conditiqguératoires. Pour une vitesse de rotation

de 40 ou 140 rpm le lit d'agglomérat de cellulos&rotristalline manifeste lui aussi

I'existence d’une transition pateuse nette apresusceptible de se répercuter sur l'allure de

I'évolution deX, en faisant apparaitre les deux phases de detisifica
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Figure 3. 40. Evolution de la fraction volumiqueadglomérats (¥ en fonction de la teneur
en eau, a) kaolin, b) cellulose microcristalling phiosphate de calcium
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C’est a partir devr que les agglomérats vont coalescer pour formestlastures semblables

a des framboises (figure 3.41), dont I'état d’inchtion est dépendant de la teneur en eau,
puis fusionner completement du fait de la modifarades propriétés mécaniques du mélange
et de I'énergie apportée par le malaxage. Cetieriustale des entités du mélange se traduit
par une « saturation » du volume du milieu parlgglomérats et I'obtention d’une valeur de
Xa €gale a 1.

Figure 3. 41. Agglomérats en cours de fusion afgdsanchissement derw
a) kaolin (w=0,31), b) cellulose microcristalline£1,44), c) phosphate de calcium (w=0,34)
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Figure 3. 42. Mise en évidence du phénoméne deladian des agglomérats (ég. 3.18),
a) kaolin (70 rpm), b) cellulose microcristallin®40 rpm), c) phosphate de calcium (70 rpm)

186



Chapitre 3 : Etude de I'évolution texturale d’uiligu granulaire soumis a un malaxage

De maniére conséquente a la formation de la patdaille des entités constitutives du
mélange va croitre subitement. L’'évolution du digmemédian s’écarte alors de celle
proposée par le modele fractal (ég. 3.17). La &d3t42) permet en effet de constater que la
teneur en eau de transitiowr constitue un seuil a partir duquel la croissangedidmetre

meédian va obéir a un modele en loi puissance dofurine est la suivante :

dep O (W—w )" (éq. 3.18)

Les parametres de I'équation (3.18) sont présetidds le tableau 3.8 pour chacune des

conditions opératoires testées expérimentalement.

Tableau 3. 8. Valeurs des parametres de I'équadid8 en fonction de la nature du produit
et des conditions opératoires

conditions opératoires Wt n
40 rpm 0,3 0,77
70 rpm 0,32 0,78
Kaolin 140 rpm 0,24 0,81
pulvérisation 0,3 0,79
cycle continu 0,3 0,82
40 rpm 1,25 0,57
Cellulose Micro- 70 rpm 1,34 0,63
cristalline 140 rpm 1,25 0,66
cycle continu 1,44 0,78
Phosphate de Calcium 70 rpm 0,3 0,83

Hormis en ce qui concerne les résultats obtenuslpaycle de malaxage continu, les valeurs
de 'exposant de la loi puissance sont relativenpesthes pour un méme produit quelles que
soient les conditions opératoires. En regard dghé@momene de croissance en loi puissance, |l
est donc possible de conclure que la transitiohoaggrat / pate correspond a un phénomene
de percolation dont le seuil est assimil@rgStauffer & Aharony, 1994tant donné la faible
variabilité des parameétres de I'équation permetsant ajustement, il est également possible
de dire que cette percolation est indépendante pdgameétres opératoires et semble
uniquement sensible a la nature du produit étudié.

La teneur en eau de transition entre le régimegitegérats et le régime pateux posseéde une
valeur précise. Cependant la transition qu’elleritié@est pas stricte dans le sens ou elle ne
s’établit pas totalement de part et d'autre deecetileur. La transition entre le «tout

agglomérat » et le « tout pateux » est progressivey constitue en fait la teneur en eau a
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partir de laquelle s’initient les morceaux de patasssi, le diamétre médian considéré dans
I'équation (3.18) est relatif a des agglomératsagtjointement a des « morceaux de pate ».
Or, la forme mathématique de I'équation (3.18) G qu’a la teneur en eau de transition, le
diamétre médian doit étre nul. Ce qui n’est pasak Il n’est nul que pour la fraction relative

aux seuls morceaux de pate. En toute rigueursheetele gauche de I'équation (3.18) devrait

s’écrire :d;, —d.,(W; ), ou ne décrire que le diametre médian des morcaaypéte. Si nous

n‘avons pas retenu l'expression mathématique |la pkacte, il apparait cependant que la
forme présentée met qualitativement bien en évielémoature physique du phénoméne : une
transition progressive régie par une loi de typsgance. Le passage a une formulation plus
correcte vis-a-vis d'un enjeu quantitatif reste emggant a définir. Malgré la prise de
conscience de ce réductionnisme, il nous parastjtidicieux de proposer un regard de type
percolation sur une transition somme toute tresamdpe dans les multiples usages
technologiques du mouillage de milieux granulaitgsnalogie est de notre point de vue
consommeée et mérite une discussion et un investesede la part de scientifiques familiers
du concept de percolation. L'état de la réflexionrestera a ce point dans ce manuscrit, bien

gu’elle ne cesse d’alimenter nos discussions ceetsges !
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3. 4. SYNTHESE

L’objectif que nous nous étions fixé en début detipaétait d’étudier le mécanisme
d’agglomération et ses conséquences en terme déicatdns texturales et dimensionnelles,
du point de vue successif des deux échelles d'evagen du milieu.

A l'échelle des agglomérats, les résultats ont méogtie le processus d’agglomération était
caractérisé par un comportement d’ordre fractalr€dules aspects fondamentaux que cela
comporte, ce résultat permet d’appliquer toutéh&otie physique des fractales au processus
d’agglomération en vue de sa rationalisation esaeanaitrise. L'étude de l'influence de la
variation des variables opératoires sur les par@nétes modeles issus de cette théorie a en
effet montré la voie qui permettra I'établissemeéatcorrélations entre les propriété physico-
chimiques des constituants du meélange ou les pamesndu procédeé et les parametres du
modéle fractal. Cette derniere étape est en effeterniere marche qu'il sera nécessaire de
franchir dans une optique d’application de la tleédractale a 'agglomération a des fins
prédictives. L’identification, au sein du diagrammgdro-textural, de I'état de compacité du
nucleus et I'évolution de celui des agglomératsl gé€nére constitue également un résultats
intéressant puisqu’il permet d’appréhender la dithdes phénomenes se déroulant en cours
de croissance des agglomérats.

A I'échelle du lit vrac, I'analyse texturale a pesnde mettre en évidence que la texturation au
cours du mouillage n’était pas aléatoire et obdissaine logique de texturation baptisée
« phénoméne de texturation ». Ce dernier évoluel que soit le produit, en trois phases
distinctes : le foisonnement, la densificationatlilution. Le domaine hydrique relatif a ces
phases, ainsi que leur amplitude, dépendent deatiaren du produit étudié. L’étude s’est
attachée a étudier I'impact de la variation deatest parameétres opératoires sur la succession
des différentes phases. Ceci a permis de confifimgrothese selon laquelle le phénoméne
de texturation était en fait dépendant des parawmetmorpho-granulométriques des
agglomérats dont I'évolution de 'agencement cauastl’'origine méme du phénomeéne. Nous
verrons, dans la quatrieme partie de cette théaes djuelle mesure le phénomene de
texturation peut étre sensible a des contraintesma® en forme (compression) ou de
tassement.

Enfin, suivant la méme méthodologie couplant amalysnensionnelle et texturale, il a été

proposé que la transition agglomeérat / pate carestit un phénomene de type percolation.
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a mise en forme des solides divisés par voie huregteinitiée par I'étape de

malaxage qui n’est souvent que la premiére opératiotaire de I'élaboration de

matrices granulaires. Sauf dans quelques cas @gtgemérats obtenus a I'issue du
malaxage constituent le produit fini, le milieu @gnéralement soumis a des contraintes
complémentaires assurant la mise en forme finalendieu. L'objectif principal de ce
chapitre va consister a tester l'influence de déypes de contraintes, vibratoires et de
compression, sur I'allure du phénomene de texturatecrit précédemment.
Les contraintes vibratoires, reconstituées dangentravail par un essai normalisé de
tassement, sont couramment subies par les prouésmédiaires tant au cours de leurs
convoyage qu'au sein des trémies d'alimentation. t@eail permettra également de
s’intéresser aux cinétiques de relaxation sousrammés vibratoires dont I'étude a suscité
I'intérét de nombreux physiciens. Les différentgaations proposées pour leur modélisation
seront présentées au cours d’'un complément biblpdggue et seront testées sur les résultats
expérimentaux obtenus. Leur ajustement sera comparécelui dun modéle
phénoménologique original basé sur une loi de datsmn mécanique et dont le
développement constitue une partie des résultaseptés.
L'influence du compactage du milieu sur I'expressidu phénomene de texturation sera
testée a la suite d’'un compactage statique dudggiomérats mené a l'aide d’'une presse
instrumentée. L’évolution texturale des compacteiobs pour différentes teneurs en eau sera

analysée en regard des résultats présentés aduselmapitre 2.
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4.1. TEXTURATION PAR TASSEMENT

Dans la littérature récente, de nombreuses étuelesorst intéressées a la densification
dynamique de milieux granulaires sous I'effet ddsations. Ces travaux sont guidés par la
place majeure qu’occupe la matiere granulaire darsecteur industriel. Malgré la diversité
des activités concernées, les filieres de transibom incluent toutes un certain nombre
d’opérations unitaires communes ou le milieu peddirsune modification structurale sous
I'effet de vibrations. Ce probleme de la densifmatde la matiére granulaire prend une
importance économique majeure lorsque la filiereégre une opération ou la matiére
granulaire est introduite par mesure de volumeefgt, quelle que soit la propriété d’'usage
recherchée (uniformité de masse des comprimésta@ase d’'un béton...) cette propriété sera
sous la dépendance de la possibilité de garargirégaivalence reproductible entre masse et
volume. Ces recherches prennent également touségisr dans le cadre de I'étude du procédé
de compaction. La gamme des matériaux compacta&skeselativement vaste, allant de la
poudre fine aux sols rocailleux et de I'empileméatgrains secs a la pate saturée en eau. En
général, le but recherché est soit un gain de vejwsuit une amélioration des propriétés du
matériau notamment du point de vue de sa résistagcanique aux sollicitations extérieures.
Une des techniques couramment employée est la essipn uniaxiale (contrainte verticale
appliguée de facon cycligue ou continue) qui varadnér une déformation des entités
constitutives du mélange et que nous développeatans la section 4.2. Néanmoins, dans le
cadre de produits a forte valeur ajoutée il petd &ttéressant de conserver l'intégrité des
grains (engrais, matériaux agroalimentaires). @isetalors des sollicitations plus douces, en
général des vibrations. Les empilements atteints$ alors beaucoup moins denses que ceux
obtenus en compression uniaxiale puisque I'évatustructurale du milieu n’est plus liée
gu’a l'arrangement géométrique entre les graindifipe, 2002).

L’étude du tassement de matériaux granulairesgadesent un essai frequemment réalisé en
laboratoire qui permet de définir une grande varads propriétés du lit de poudre (Rough,
2003) : évaluation des frictions inter-particulairet de la cohésion, de laptitude a
'écoulement, a la fluidisation ou au transport ymeatique. D’'un point de vue plus
fondamental, I'étude de la densification d’'un milipulvérulent sous l'effet du tassement
trouve sa justification dans le fait que la relexatdans les systémes désordonnés non
thermiques n’est pas maitrisée a l'inverse derss$ thermiques dans lesquels les concepts
de température et d’équilibre sont bien définistt€€approche fondamentale, également
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amorcée dans le cadre d’'une compaction douce,see sl une analogie conceptuelle entre
les milieux granulaires sous sollicitations modéréeles systemes vitreux. Les sollicitations,
en jouant le role d’'une température équivalentemptent au milieu d’explorer un grand
nombre de configurations (Philippe, 2002). Leschas relatifs a ces travaux consistent alors
d'une part a définir les facteurs susceptibles filiencer la cinétique de densification, et
d’autre part a proposer un modeéle mathématiqueeptibte de la décrire de la maniére la
plus fidéle possible. C’est ce dernier point queisnallons aborder dans un complément
bibliographique au cours duquel nous recenserossptecipaux modeles existants. Ce
préalable nous permettra par la suite d’envisagardpplication aux cinétiques de relaxation
obtenues a l'issue de nos essais mais égalemgmbpeser un nouveau modéle basé sur une
approche mécanique. Enfin, nous pourrons estimes dgelle mesure le phénomene de
texturation précédemment décrit se trouve étreuenité par les contraintes de tassement

géneérées.

4.1.1 Modeéles de relaxation sous contraintes vibmitres

La plupart des modeles proposés dans la littéraperenettant de décrire les cinétiques de
relaxation d'un milieu granulaire soumis a des d@asmnts, sont construits suivant des
arguments de volume libre et d’exclusion géomégigentre grains. En effet cette
densification tres lente est liee a la compétigotre les arrangements collectifs, permettant
localement un gain de volume, et la contrainteicgiérentre grains qui tend a maintenir un
grain piégé autour de ses voisins. Les principaadates que I'on retrouve peuvent étre
classés en deux grandes catégories: les modélésomiénologiques et les modéles
meécanistiques qui, contrairement aux précedentsistent a introduire la contrainte stérique
directement a I'échelle du grain et non plus enenog sur 'ensemble du systeme. Pour étre
complet, il est a noter qu'il existe une troisieaaégorie, les modéles thermodynamiques,
peu utilisés dans la littérature (Philippe, 200Rpeur laguelle nous n’avons recensé qu’un
seul représentant, le modele d’Edwards. Comme sgmtheses fondatrices et sa
confrontation avec I'expérience restent encorerifiegés, nous ne le développerons pas dans
le paragraphe ci-dessous. Nous insisterons plutdes modéles les plus couramment utilisés
pour décrire les cinétiques de relaxation. Ces idernseront présentés par ordre
chronologique d’apparition.
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4.1.1.1 Le modele de Kawakita

L’équation de Kawakita (€g. 4.1) permet de déchrechangement de volume d'une

poudre sous l'effet du tassement (Kawakita et Liid9&0) :
+= 4.1)

Dans cette équatioiy représente le nombre de tassements subi par leurmet C la

V, =V,

réduction du volume mesuré donné |@r — ou Vp est le volume initial du produit

0

vrac etV est le volume apreliy tassements. Les parameteegt b ont été associés a de

nombreuses propriétés du produit (Yamashiral, 1983). Aprés une étude mathématique, il
a été montré que, corrélé a l'indice d’Hausner, est représentags drictions inter
granulaires et de la cohésion au sein du miliewquet b est plutbt représentatif de la
compressibilité du matériau (Roughal, 2003). Cette relation peut étre réécrite de nmaraé
fournir une expression de la variation de la fattvolumique solide &) du milieu en

fonction deNr :

_ @y (1+bN;)
1+bN, —abN.

(4.2)

Les essais de Rougt al. (2003) sont trés convenablement corrélés par égtiation hormis
pour le début de la courbe de densification lordguembre de tassements est inférieur a 10.
L’application de cette loi empirique aux résultatpéerimentaux de Philippe (2002) présente
également un bon ajustement. Cependant, ce baemjest n’est pour I'auteur que relatif. En
effet I'écriture spécifique de la loi de Kawakitapose cette dépendance linéaire qui est selon
lui créée de facon artificielle : la valeur @eest relativement faible, en particulier des que la
compaction devient lente, et c’est rapidemgpgui devient dominant dans le rappbiC.

De plus I'auteur remet en cause l'interprétatiomésesur les parametragetb du modéle de
Kawakita qui sont définis comme des caractérisiqurinseques du matériau granulaire
utilisé. Or, il a été montré a de nombreuses reprignightet al, 1995 ; Nowalet al, 1997 ;

Philippe, 2002) que pour un méme milieu, des comepaents tres différents sont observés en
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fonction de lintensité” des secousses et de la compacité de départ avec@uséquence
des valeurs da etb tres variables. L'interprétation des paramétreldei de Kawakita n’est
donc pas jugée satisfaisante.

4.1.1.2 Le modele de KWW (Kohlrausch-Williams-Watts

La loi de KWW ou loi de Heckel modifiée (Yu et Hall994) est une loi empirique trés
connue en physique des verres. Bien que n'ayandimaterprétation physique a I'échelle
microscopique, c’est elle qui semble le mieux a@agdour décrire I'évolution d’'un systeme

thermique hors équilibre. Son expression est \asie :

t B
o =0, —Acbex;{—(?j J (4.3)

out représente le temps dans un processus de detisifioa les tassements sont administrés

a intervalles réguliersp, ,@_et A® représentent respectivement la compacité obtemmés a

un tempst donné, celle obtenue en fin d’essai, et I'écarreerces deux valeurs. Le
parametre de cette loi est un temps caractéristique de retaxac'est-a-dire le temps avant
la mise a I'équilibre du systeme. Il quantifie kcifité avec laquelle les arrangements sont
progressivement effectués au sein de I'empilemardgya I'état d’équilibre final.
L'exposantS ne peut pas étre déduit d'une interprétation aleanvmicroscopique : il
apparait simplement comme un parametre ajustabke.vhleurs obtenues restent comprises
entre 0 et 1 mais elles fluctuent beaucoup en if@maies systemes étudiés. Le suivi de
I'évolution de la compacité en fonction du nombestdssements par mesures capacitives ou
par un dispositif gammamétrique a fourni des cinés de relaxation convenablement
ajustées par ce modéle (Philippe, 2002). Des stinnminformatiques ont également permis
de montrer qu’il est le plus & méme de retranscu@ntitativement l'influence de l'intensité
sur le temps caractéristique de la compaction kEt peur une large gamme d’intensités
explorées. La loi de KWW est une loi robuste dantcadre d'utilisation est relativement
vaste. De plus le temps caractéristique de relaxatu’elle fournit a une dépendance de type
Arrhenius avec l'intensiteé subie au cours du tassement qui joue ici le réléedhpérature
équivalente. Ceci confirme I'analogie entre lesienik granulaires faiblement sollicités et les

systemes vitreux au sens large. Néanmoins, I'égdipdames Frank Institute de Chicago
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(Knight et al, 1995) a tenté d’appliquer sans succes cetteuwicnétiques de relaxation
obtenues a lissue de leurs essais. L'ajustemest dsurs résultats expérimentaux est
médiocre, ces chercheurs trouvent de plus querbr®important de parametres de calage

est un désavantage majeur pour l'utilisation desdet.
4.1.1.3 Le modele de I'équipe du James Frank uistile Chicago

Les travaux meneés par cette equipe (Knagtdl, 1995) font référence dans le domaine de
la densification sous vibrations de milieux gramela A lissue de mesures capacitives
permettant de suivre I'évolution de la compaciténdit de billes de verres monodisperses de
2 mm en fonction du nombre de sollicitations veits, ils ont proposé une expression

heuristique a trois parametres :

A®
1+ Aln(N; +1)

(N, )= (4.4)

00

ou@_ et A® représentent respectivement la compacité obtemdim e’'essai et I'écart entre

la compacité finale et la compacité initiakeest un parametre de calage. Les parametres de
ce modele sont dépendants de l'intengitdes secousses. Mathématiquement, la forme de
cette loi a été motivée par la mise en évidencealjporemiére phase au cours de laquelle la
relaxation va étre lente et ce sur un long intéevde temps puis une seconde phase ou
I'équilibre va étre atteint linéairement pour lemps tres longs. Les auteurs de cette loi, aprés
I'avoir validée sur la relaxation sous vibratiores lallles de verre monodisperses, ont cherché
a I'étendre a la densification sous vibrations ttesi systémes (poudre d’oxyde d’aluminium
dont la surface est rugueuse) sous diverses itdésidsiet en faisant varier la géométrie de
I'éprouvette. Les bons résultats de I'ajustementéat a prouver une assez bonne robustesse
du modele qui semble indépendant du mode d’appitates vibrations (Rosato et Yacoub,
2000). Des reésultats de relaxation obtenus parlatioo numérique (Rémond, 2003) ont
également fait preuve d’'un bon ajustement avec egele. D’autres études (Philippe, 2002)
ont néanmoins relevé gu’il ne parvenait pas a d&da relaxation finale vers ['état
stationnaire. En effet, les compacités finales ps@ps par ce modeéle sont toujours
supérieures a celles obtenues expérimentalemeassim parfois la valeur de I'arrangement
aléatoire compact. Notons que Boutreux et De Ge(ir#3/) ont proposé une approche basée

198



Chapitre 4 : Evolution texturale d’'un milieu gnalaire humide sous contraintes mécaniques

sur I'expression de la distribution du volume libl@cal, qui, intégrée a I'échelle de
'expérience de tassement, valide la forme de Fesgpion de I'équipe de Chicago (€q.4.4).
Nous reviendrons sur cette démarche reprise pasdtee(2000) pour proposer une forme

plus étendue de cette relation.
4.1.1.4 Le modele de Lesaffetal. (2000)

L’équipe de Lesaffre a travaillé sur la densifioatisous vibrations de billes de verre
immergées dans des fluides de viscosité variabten®©se retrouve donc plus dans le cadre
d’'un empilement sec comme il en était toujours jarsauparavant puisque ici la relaxation
est étudiée dans des conditions de saturationchegpacités initiales relevées pour de tels
empilements saturés sont toutes inférieures asceldenues pour les empilements secs (a
cause de la poussée hydrostatique exercée paruilde flvisqueux). En revanche, les
empilements saturés tendent vers des compacitsdiplus élevées (grace a la lubrification
des contacts prévenant la formation des voltesauti omniprésentes dans les empilements
secs et qui limitent la densification). Il a égadsth été observé que les cinétiques de
densification sont plus lentes dans le cadre deeaxilsaturés. Deux phases de densification
sont également mises en évidence. Un régime ddfidatien rapide se déroulant tant que
'arrangement est lache. Durant cette phase, be@ude vides interstitiels restent accessibles
aux mouvements individuels des particules et lasifieation est rapide. Lorsque
'arrangement devient plus dense, le remplissage vildes nécessite la coopération d’un
nombre croissant de grains qui par leur faibledad@&ments peuvent générer le remplissage
du vide : c’est le régime de densification lenta.ttansition entre ces deux régimes intervient
d’autant plus tard et a des compacités d’autans glevées que le fluide interstitiel est
visqueux. Apres avoir vérifié I'inadaptabilité dwodele de Chicago pour ajuster la relaxation
sous vibrations de milieux granulaires saturésatfeset al. (2000) se sont proposés de le
modifier en remplacant au dénominateur le paraméatnear un terme en exponentielle
croissante du temps (€g. 4.5). Cette modificatienmet de mieux rendre compte de la

relaxation finale vers I'état stationnaire et fatrpour @_des valeurs plus faibles et

compatibles avec I'expérience :

A® A®
®(N; )= ®, - (4.5)

1+ AIn(N; +1) 1+an{Nlen(NT+l)
n

t
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ou @_,A®, etNr ont la méme signification que dans le modéle deddjo eta et n,sont

deux constantes. Malgré cette différence, permetianmodéle de corréler au mieux les
résultats expérimentaux, les mécanismes de deatsificentre les milieux secs et les milieux
saturés sont analogues avec a chaque fois uneiqométle relaxation logarithmique

significative d’un phénomeéne coopératif d’arrangeméhilippe (2002) reléve néanmoins
gue la modification qui a été effectuée peut peeadttificielle. Le choix de conserver la

dépendance logarithmique impose d’ajouter un paransepplémentaire qui correspond a un
second temps caractéristique et dont on ignorgliee physique.

A la lumiére de cette synthése bibliographiquelssiprincipaux modeles utilisés pour ajuster
les phénomeénes de relaxation des milieux granslaogmis a des vibrations, il est possible
de tirer quelques conclusions. Tout d’'abord, aucde® lois proposées ne fait réellement
autorité. Chacune delle est susceptible de carrédenvenablement les résultats
expérimentaux sous certaines conditions sans pdant@apouvoir étre applicable de maniere
universelle. De plus, il est bien précisé que as $ont empiriques. Elles font en outre
intervenir, pour la plupart d’entre elles, un gramembre de paramétres de calage dont la
signification physique est soit contestée, soitered démontrer. Il est donc nécessaire
d’envisager la mise au point d’une loi universeltent 'ébauche est parfois mentionnée dans
la littérature sans pour autant qu’elle n’ait tréuwn terme. Cette derniére repose sur une

approche mécanique dont le paragraphe suivantspréas bases.

4.1.1.5 Base de I'élaboration d'un modéle de rdlaraétabli sur une approche

mécanique selon Boutreux et De Gennes.

La réalisation d’un empilement granulaire va engaiun désordre topologique lié a
l'introduction de trous (volume libre) plus ou meigrands. Ces trous sont considérés comme
des défauts locaux de taille variable et de volmoig : . | est supposé que la distribution
des volumesw au sein du volum¥ de I'empilement suit une loi de Poisson (Boutretbe

Gennes, 1997) dont la forme est la suivante :

@)= (1l @,)exp-(@/ @,) (4.6)
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avec w,défini comme étant la taille moyenne des trous.Diencadre d'un processus de
compaction de cet empilement, 'augmentation deréssiond’ génere une élévation de la

contraintedo induisant la contraction du systéme. Ceci implitmelisparition de quelques
trous et le réarrangement de la distribution dwn libre. Cette contraction est irréversible
car certains grains perdent leur stabilité et vienrdétruire des trous lorsqu’on déforme le
matériau. Les trous détruits de maniére irrévegsdant essentiellement des trous de grande
taille car ceux de petite taille, s’ils peuvenieédétruits lors de la déformation, peuvent aussi
étre créés lors de la destruction d'un grand tto@évolution de la distribution des trous est
donc un processus complexe qui doit cependant @eéine loi privilegiant un désordre
statistique. L’intégration de cette relation localgpliquée a la définition de la compacite,
conduit a retrouver le méme type de loi de ciné&igle tassement que celle proposée
empiriqguement par I'équipe du James Frank Instillet€hicago (éq. 4.4).
En reprenant I'hypothése que la distribution duuwm libre au cours du tassement est
conforme a une distribution exponentielle de typés$on, Evesque (2000) a exprimé une
relation donnant I'évolution de la variation dentlice des vides en fonction de la contrainte
appliquée :

eld-AlIn(o) 4.7)

avec e lindice des vides et :(e0 —emm)2 ou & et eyin représentent respectivement les
valeurs de l'indice des vides au début de la cotmpaet I'indice des vides minimal obtenu
apres compaction. Notons que cette relation exgrienBéchelle macroscopique, est connue
en géotechnique comme régissant la consolidatiom dol (Holtz et Kovac, 1981). La
variation de la contraintdo engendre une variation de l'indice des vides. Centimdice
des vides est une grandeur sans dimension et queni@ainte a, elle, une dimension,
'analyse dimensionnelle permet de montrer queslation qui relie ces deux grandeurs doit

étre de la forme :
&=kdo 1o +Y k(oo 10)e+.. (4.8)

Les termes sous le sigResont des termes d’ordre élevé manifestant la m@aiité de la
réponse avec la contrainte. Les interactions dquus corps étant négligées, la relation finale

entre la pression et l'indice des vides est donc :

201



Chapitre 4 : Evolution texturale d’'un milieu gnalaire humide sous contraintes mécaniques

e=k,00 | o (4.9)
elle a pour solution la loi de consolidation suitean
e=eg, +k,In(cg /a,) (4.10)

En appliqguant la méme méthodologie, I'auteur a méoqtie lors de la réalisation de charges
cycliques (essai de compaction triaxial), I'inddes vides évolue suivant la relation suivante :

d=-yIn(x/x,) (4.11)

ou x représente le nombre de cycles de chargements.agftiquant une analyse
dimensionnelle, a une échelle macroscopique, oerthine équation de consolidation de la

forme :

e=g, +k'In(x) (4.12)

ol -k ==& —ey)’.

L’enjeu est de pouvoir remplac&rreprésentant le nombre de cycle de chargement d’'une
contrainte triaxiale paNr, le nombre de coups subis au cours de la relaxatio milieu
granulaire soumis a des tassements verticaux. @yuve cette conversion dans la littérature
(Roughet al, 2003), elle est justifiée par le fait que lorsldeompaction d’une poudre, un
changement de volume irréversible est enregisirégest directement proportionnel a

'augmentation de la contrainte appliquée ou aubrende cycles de tassement.

Ainsi, la mise au point d’'un modele de densificatltasé sur des fondements mécaniques et
plus particuliéerement sur la théorie de la constiath semble étre un des enjeux qui se
dégage des paragraphes précédents. Il pourramifoum cadre plus large a I'étude de la
densification sous contraintes verticales. Le medgie nous allons développer et dont nous
testerons la pertinence sur les essais de tasseéadists répond a ces attentes. Il permettra

en plus de tester l'universalité de la phénoménelobservée non seulement sur les milieux
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secs et saturés, mais également sur I'empilementi@&ux non saturés qui n’a pour I’heure

pas été étudié.

4.1.2 Matériels et méthodes

Les masses humides vont étre élaborées a part08eg de kaolin, de cellulose
microcristalline ou de phosphate de calcium prdatabnt introduits dans le bol du malaxeur
Kenwood Major 1200 auxquels sont ajoutés des qéandieau variables. Pour ces essais, le
cycle de malaxage est discontinu, la vitesse datioot de la péale est de 70 rpm et
l'introduction de 'eau distillée s’effectue parrgement.

Apres cette phase de mélange, une partie de leerhasside, correspondant & 50 g de matiére
séche, va étre versée dans une éprouvette grdduéesse totale dépend de la teneur en eau
du mélange et est donnée par la relatiom=50(1 + w) ou m, est la quantité de masse
humide (g) a verser dans le cylindrevetsa teneur en eau. Pour un méme produit, une
succession de meélanges de teneurs en eau diffénenté étre soumis a I'essai de tassement
de facon a pouvoir explorer l'influence d’'une cairite vibratoire sur des mélanges couvrant
l'intégralité du domaine hydrique. Les tassememist §énérés par un voluménometre de
tassage (Stampfvolumeter STAV 2003 JEL) assurantefaoductibilité des contraintes

successives (figure 4.1).

Figure 4. 1. Voluménomeétre de tassage (StampfvadurB8d AV 2003 JEL)

Pour chaque mélange étudié, le volume occupé paatse humide est relevé aprés 100, 200,
300, 500, 750, 1000, 1250, 1500, 1750, 2000, 25@D@0 tassements. Apres détermination
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de sa teneur en eau exacte par pesée avant etépvegie a 105°C pendant 24 heures,
I'évolution de la fraction volumique solide est\wgaien fonction du nombre de tassements par

combinaison des équations 2.4 et 2.5.
4.1.3 Résultats expérimentaux
4.1.3.1 Modéle de relaxation sous contraintes toines
Comme il 'a déja été proposeé par d’autres aut@Rosighet al, 2003), il est possible de
remplacer, au sein de I'équation 4.12, le nombreydte de compressionpar le nombre de

tassementNy. Il est ainsi possible de poser I'équation donrianolution de l'indice des

videse en fonction du nombre de tassements :

e=¢, —KIn(N; +1) (4.13)
avec g et K représentant respectivement l'indice des videsialnet la constante de
consolidation dans le cas de cycles de chargement.

Par définition, la relation entre l'indice des védet la fraction volumique solide est de la

forme :
Q=— (4.14)

En combinant les équations 4.13 et 4.14, il estgmssible d’écrire :

o 1 _ @,
1+e, —-KIn(N; +1) 1-@,KIn(N; +1)

(4.15)

ou &, est la compacité initiale. Si I'on introdut,, qui représente la compacité finale, il est

possible d’écrire :

oo Lo P D@ KIN(N, +1)
® 1-@,KIn(N; +1)

(4.16)
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qui peut étre décomposée comme suit :

+
b=, - ity + @,@_KIn(N; +1) (4.17)
1-9,KIn(N; +1) 1-@,KIn(N; +1)
- AN J
Y Y
modéle de Kniglet al. (1995) terme complémentaire
avecA=-dK

L’équation 4.16 représente donc I'évolution de Hacfion volumique solide, au sein de
I'éprouvette soumise a I'essai de tassement, ectitondu nombreN; de tassements subis.
L’allure mathématique de ce modeéle présente detitsities avec celui proposé par I'équipe
de Chicago et étendu par Lesa#teal. aux milieux saturés (€q. 4.17). Nous allons pauite

tester la validité de ce modéle et le confronteedx mentionnés dans la section 4.1.1.

4.1.3.2 Cinétiques de relaxation sous contraintasitoires

La figure 4.2 présente les cinétiques de relaxasimums contraintes vibratoires des trois
produits étudiés pour différentes teneurs en ealiimfage des observations réalisées par
Lesaffreet al.(2000) sur les milieux satureés, il est égalemessiimbe d’observer deux phases
de densification : une phase de densification egittervenant lors des tous premiers
tassements puis une phase de densification lem@uigant le milieu trés progressivement
vers son état de compacité maximab_ (). Cette deuxieme phase est caractéristique de
I'existence de phénomenes coopératifs complexegnilieu initialement lache permet aux
particules, grace a leur mouvements individuels,vderir combler les vides interstitiels
rapidement ; ensuite ce remplissage des vides siézés coopération d’'un nombre croissant
de grains qui doivent bouger chacun d’une faib&tagice pour permettre le déplacement d’un
grain susceptible de combler un vide.

Il est possible de constater que, quel que sqitdduit, I'étendue de son domaine hydrique et
la teneur en eau étudiée, I'équation (4.17) dé@cnitectement le comportement d’'un milieu
granulaire soumis a un procédé de tassement. Lelm@uoposé, basé sur la théorie de la
consolidation, rend compte des deux phases defidatioh observées expérimentalement

Pour chacun des essais réalisés, les valeurs ppses les trois parametrés,

@_ (respectivement mesurés en début et en fin d’esddd)sont récapitulées dans le tableau

B.1 présenté en annexe. Outre le fait qu’il perenate modéliser convenablement la
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relaxation sous contraintes vibratoires des miliseies et saturés, le modele proposé est aussi
applicable aux milieux granulaires humides insa&u€geci constitue une avancée par rapport
aux modeles proposés préalablement dans la me8uwesoderniers n'avaient été testés que

sur des milieux soit secs soit saturés.
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Figure 4. 2. Modélisation des cinétiques de rela@atous contraintes vibratoires par
I'équation 4.17, a) kaolin, b) cellulose microdeBine, c) phosphate de calcium
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Néanmoins, nous avons également montré que I'erleaieb modeles proposés a I'issue des
études antérieures pouvait également étre étendilomaine insaturécf figures B.1, B.2,
B.3, et B.4 en annexe). La comparaison entre lésuss de R2? obtenues a lissue de la
modélisation des essais par chacun des modeless@®pous permet d’évaluer la pertinence
de I'équation 4.17 (tableau 4.1).

Tableau 4. 1. Valeurs des R2 obtenues a I'issua dedélisation des cinétiques de

relaxation

w () Kawakita Chicago KWW Lesaffre Equation 4.17

3 parameétres 3 paramétres 4 parametres 4 paramétres 3 paramétres
0 0,98 0,33 0,99 0,97 0,68
0,04 0,96 0,40 1,00 0,94 0,83
Kaolin 0,11 0,96 0,57 0,98 0,74 0,95
0,17 0,94 0,47 0,99 0,98 0,90
0,33 0,80 0,44 0,82 0,97 0,84
0,08 0,93 0,47 0,96 0,92 0,96
0,12 0,88 0,55 0,97 0,97 0,92
0,16 0,92 0,51 0,96 0,93 0,99
0,26 0,87 0,51 0,93 0,93 0,89
Cellulose 0,36 0,98 0,48 0,96 0,94 0,94
Micro 0,47 0,92 0,52 0,96 0,91 0,90
Cristalline 0,68 0,96 0,48 1,00 0,78 0,93
0,78 0,95 0,62 0,97 0,99 0,79
0,90 0,94 0,61 0,97 0,94 0,80
1,09 0,94 0,58 1,00 0,96 0,85
1,20 0,94 0,54 0,96 0,90 0,82
1,50 0,91 0,56 0,96 0,95 0,90
1,70 0,91 0,46 1,00 1,00 0,92
0,03 0,97 0,34 0,95 0,94 0,80
Phosphate 0,06 0,89 0,50 0,91 0,88 0,81
de 0,17 0,82 0,61 0,86 0,83 0,72
Calcium 0,32 0,90 0,39 0,96 0,92 0,68
0,36 0,99 0,39 0,90 0,96 0,96
moyenne 0,92 0,49 0,95 0,93 0,86

Ce comparatif nous permet en premier lieu de ctarstme le modéle de Chicago, qui est le
plus frequemment cité dans la littérature, ne perpes de modéliser correctement la
relaxation sous contraintes vibratoires d’un milgganulaire humide insaturé. Contrairement
aux remarques de Philippe (2002), pour qui l'wiiisn de ce modeéle avait entrainé
I'obtention de valeurs de compacité majorées, gpmtiGation a un milieu insaturé méne a des
valeurs de compacité qui sont nettement inférieares valeurs expérimentales. La valeur
moyenne de R2 pour 'ensemble des essais se tanwe étre tres faible (0,49). Les valeurs
de R2 obtenues suite a l'utilisation des modeleKaeakita, de KWW et de Lesaffiet al.

s’averent par contre étre trés convenables pouws lesl mélanges sans véritable distinction

d’ajustement entre les mélanges peu ou tres hunrdé®). Concernant le modele que nous
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avons proposeé, la valeur moyenne de R2 obtenumeist fait significative étant donné le
nombre de points sur lequel est effectué le calbgecorrélation est cependant légerement
moins bonne qu'avec les autres modeles de laditteg. Ce modele présente néanmoins
'avantage d’étre phénoménologique, I'intégralits ghbarametres entrant en jeu a donc, de ce
fait, une signification physique contrairement axcees autres modeles obtenus de maniere
empirico-déductive.

Ainsi I'équation 4.17 s’avere étre un modele susbép de décrire convenablement les
cinétiques de relaxation sous contraintes vibrasoides milieux non idéaux et ce sur

l'intégralité de leur domaine hydrique.

4.1.3.3 Modulation du phénomene de texturatiortg@sement

La figure 4.3 présente I'évolution de la fractiomlumique solide du lit d'agglomérats en
fonction de la teneur en eau et du nombre de tasssrsubi. Y figure également la courbe de
texturation obtenue a l'issue du malaxage avantréduction du milieu dans I'éprouvette.
Les faisceaux observés sont constitués de couxdrgs!’dbtention est assurée a une énergie
de mise en forme équivalente (une courbe pour ambr® de coups subi).

Les courbes obtenues apres tassements suivenénermpine de texturation jusqu’au seuil de
percolation (transition agglomérats / pate) poukdelin et la cellulose microcristalline et sur
l'intégralité du domaine hydrique pour les essaénés avec le phosphate de calcium. Pour le
kaolin et la cellulose microcristalline, les essegalisés aprés la formation de la pate ne
peuvent étre retenus. Les morceaux de pate, tagppar rapport au diametre de I'éprouvette
doivent en effet étre découpés avant leur intradocCe phénoméne n’est pas visible pour le
phosphate de calcium, les morceaux de péate étarntaille inférieure au diametre de
I'éprouvette. On constate néanmoins pour ce prapigtla fraction volumique des essais sous
vibrations, apreés percolation des agglomératsioegours inférieure a celle mesurée sur le
milieu aprés malaxage. L'adhésion du milieu cotdrgparoi, en limitant I'arrangement des
morceaux de pate, pourrait étre un des facteurbgermt ce phénomeéne. La densification
sous vibrations permet donc de retrouver une phénolagie déja mise en évidence lors du
malaxage de milieux granulaires et vient renforcer phénomene qui apparait comme
caractéristique du comportement de ces milieuxderbajout d’eau. Le tassement assure une
translation du phénomene de texturation obtenunpalaxage. On constate cependant, a
lissue des essais de tassement, l'influence de#applémentaires : les fractions volumiques

solides mesurées pour un nombre de tassement mupkadt inférieures a celles obtenues
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directement aprés malaxage. Cette diminution ddrdation volumique solide suite a
'incorporation dans I'éprouvette peut étre liéeraeffet de bord ou a des effets de vodte qui
vont réduire la contrainte globale appliquée auemibe par la reprise des contraintes par les
parois latérales. Selon la nature du produit éfudiénilieu recouvre sa fraction volumique
initiale pour un nombre de tassements inférieuf@ én général. Pour 3000 tassements, la
compacité du milieu est donc toujours supérieureelle mesurée sur la masse humide

obtenue apres malaxage, tant que la transitioroagiyht / pate n’est pas franchie.
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Figure 4. 3. Modulation du phénoméne de texturasious |'effet des contraintes vibratoires,
a) kaolin, b) cellulose microcristalline, c) phogpé de calcium
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4.2. TEXTURATION PAR COMPACTAGE

Aprées la phase d'élaboration du mélange humide, rid@Beux granulaires sont
généralement soumis a des opérations de transportle compactage nécessaires a leur
passage au travers de filieres variées de miseomnef (extrusion...). Cette étape de
compactage de la matiere, préalable a son écoutesnes la forme d’'un milieu « continu » a
I'échelle macroscopique conduit a 'amélioratiors geopriétés mécaniques du produit. Cette
étape est responsable d’'un remaniement fort dueumiBntrainant la déformation des
agglomérats et la redistribution de I'eau au seen la matrice granulaire. Il est alors
intéressant d’étudier son impact sur le phénomentexturation dans la mesure ou celui-ci
est initialement causé par I'arrangement géoméridps agglomérats. Des compacts réalisés
dans les mémes conditions que celles décriteswas do chapitre 2 constitueront des milieux
modeles. Leur évolution texturale sera suivie ercfion de la teneur en eau puis superposee
aux résultats présentés au cours du chapitre 2essss de sorption d’eau et de drainage /
imbibition pourront en effet nous renseigner quaritinfluence de I'état de I'eau sur les

modifications texturales.

421 Matériels et méthodes

L'étape de compression subie par la masse humialet @xtrusion est simulée par un test
de compression uniaxiale. Cette derniere est ctmduir le lit d’agglomérats obtenu apres
malaxage. Une prise d’essai de 20 g de ce mélaigdags prélevée et placée dans un moule
métallique de forme cylindrique (2,54 cm de diamedt 19 cm de longueur), pourvu d’un
fond métalligue amovible (figure 4.4a). Ce méme kaauété utilisé pour la réalisation des
compacts dans le cadre des essais de sorption efebidrainage / imbibition. Les mesures
sont realisées au moyen d’'une presse instrumefitggee( 4.4b) qui contrble la vitesse de
déplacement du piston dans la chambre (1mm/s) ehgbede suivre en continu son
déplacement ainsi que la pression de compactagemuiésulte. Durant I'essai, I'air est
drainé, ce qui ne génere pas de surpression. Gais epnt conduits sans impacts, a vitesse de
descente du piston imposée et sont stoppés déla goatrainte nette est égale a la pression
maximale de consigne (0,4 ; 1; 2 ; 4 MPa). Lestes en eaw) et les compacitesh) des

compacts sont calculées, via les équations 2.45%tsRite a leur pesée avant et apres un
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étuvage a 105°C pendant 24h. Le volume du compécgssaire au calcul de sa compacité,

est déduit de la mesure de déplacement du pistéin diexpérience.

Figure 4. 4. Cellule de compression (a) et presstrimentée (b) ayant servi a la réalisation
des compacts

4.2.2 Résultats expérimentaux

La compression uniaxiale d’'un lit d’agglomérats artrainer, de la méme maniére que le
tassement, une densification du milieu se tradtiipan une augmentation de sa compacité
visible sur le diagramme hydrotextural (figure 4.8ependant, si la structure du lit est
respectée dans le cas de la relaxation sous amesaiibratoires, il n'en est plus de méme a
lissue du compactage statique qui induit la gendaden milieu continu a I'échelle
macroscopique. La disparition des agglomérats, dlémblution des paramétres morpho-
granulométriques est la cause des variations tewira I'échelle du lit, conduit & une
profonde modification de l'allure du phénoméne égturation qui ne consiste pas en une
simple translation de celui obtenu aprés malaxagente c’'est la cas lors du tassement. |l
faut néanmoins souligner que malgré le profond reemaent du milieu, les trois phases du

phénomeéne de texturation peuvent encore étre misgidence.
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Figure 4. 5. Modulation du phénoméne de texturasions I'effet des contraintes de
compression, a) kaolin, b) cellulose microcristad, c) phosphate de calcium

Le foisonnement va, de maniére générale, s’exprsueun domaine hydrique d’autant plus
faible et de maniére d’autant moins prononcée guaéssion exercée pour I'élaboration des
compacts est élevée. Pour le kaolin cependant gedmiére phase a disparue. Elle ne
s’exprimait cependant déja que tres faiblemenisdde du malaxage. Succédant a ce faible
foisonnement, la phase de densification va condigrenilieu de maniere monotone et

continue jusqu’a un optimum de densification, wégin de la saturation, au-dela duquel la
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dilution du milieu généere une diminution de la cawipe du mélange. On peut remarquer que
la phase de densification n'est pas marquée psaaué brutal de compacité de la transition
agglomérat / pate dans la mesure ou le compaadnesilieu continu quelle que soit la teneur
en eau. Conformément a ce que I'on est en mesatedre, 'augmentation de la pression
de mise en forme décale le phénoméene observeé gergateurs de fraction volumique solide
croissantes.

Il apparait donc trés clairement que la texturatontrois étapes d’'un milieu granulaire
humidifié est un phénomene universel se manifespagiie que soit la nature du produit mais
aussi quelle que soit la nature des contraintesesnen ceuvres pour son élaboration.
Cependant, dans la mesure ou la succession dsesétapes du phénomene ne peut pas
s’expliquer ici par I'évolution de l'aptitude a Hangement géométrique des agglomérats,
d’autres mécanismes, intervenant au sein méme d@tace granulaire, doivent prendre le
relais. C’est ce que nous allons essayer de moetrereliant I'évolution texturale a la
succession des différents états pris par I'ealeaudes compacts.

Sur la figure 4.6 sont représentés les différentaaines mis en évidence a l'issue des essais
de sorption et de drainage / imbibition. Le domaiggroscopique s’étalant de I'état sec a la
teneur en eau permettant la condensation capikdite formation des premiers ménisques a
été déterminé par les essais de séchage au bawcpdion. La teneur en eau résiduelle et la
teneur en eau d'entrée d’air sont issues des essalisés a la boite de Richards. Elles
constituent des limites importantes marquant lenghment de I'état de I'eau au sein de la
matrice.

La teneur en eau résiduelle marque la fin du doengiendulaire et ['initiation de la
percolation de la phase liquide au sein de la o®trA partir de cette limite, les ponts
capillaires, dont le nombre allait jusqu’alors ssant, vont étre progressivement noyes par les
ajouts d'eau successifs. Les deux phases fluideau let le gaz, présentent alors une
continuité : I'eau est a I'état funiculaire. Au das de la teneur en eau d’entrée d’air, la
guantité de liquide est telle que ne subsisterssein du compact que des poches d’air
occluses. Cet état est obtenu pour des teneuralenaisines de 90% comme nous I'avons
déja spécifiée au sein du chapitre 2. Si les tenemrseau assurant la formation de la
monocouche moléculaire et la condensation capllaont relativement indépendantes de
I'état de compacité du milieu, il n’en est pas démme de la teneur en eau résiduelle et de la
teneur en eau d’entrée d’air dont les valeurs sef@autant plus élevées que la compacité du
milieu sera faible. La compaction du milieu n'inddonc pas une variation significative de la

surface accessible a I'eau, néanmoins, la diminutie la taille des pores qu’elle provoque

213



Chapitre 4 : Evolution texturale d’'un milieu gnalaire humide sous contraintes mécaniques

réduit la quantité d’eau nécessaire au franchissedes limites marquant la fin du domaine
pendulaire et funiculaire. La superposition de d#&érents domaines a I'évolution du
phénomeéne de texturation obtenu aprés compactage permet d’expliquer la succession

des trois étapes de la texturation en regard tht & I'eau au sein de la matrice.
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Figure 4. 6. Texturation des compacts et étatsedai] a) kaolin, b) cellulose microcristalline
L’adsorption des molécules d’eau en surface descphbes, d’abord sous la forme d’une
monocouche, puis en plusieurs couches, tend aeécls particules et a générer une

diminution de la fraction volumique solide. Une ddia condensation capillaire obtenue,
'apparition d’eau a I'état liquide va entrainerftamation de ménisques capillaires dont le
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nombre va croitre durant tout le domaine pendul&es derniers vont exercer une traction
sur les grains qu'ils relient entrainant de nombreapprochements locaux. L'effet est
d’autant plus marqué que le nombre de ménisquasentg ce qui induit le fait que la pente
de la densification soit plus élevée sur le domairedulaire que sur le domaine funiculaire.

A partir de la teneur en eau résiduelle, la petmiade la phase liquide va en effet induire
une diminution progressive du nombre de ponts leaq@s ce qui se traduit par une
diminution de la pente de la densification jusgio@timum. Ce dernier est obtenu lorsque
tous les ménisques ont disparu et que la tractpillaire s’exerce en périphérie du compact
comme c’est le cas dans le régime capillaire. litopim de densification intervient pour des
teneurs en eau correspondant a la limite d’entaie 8lous avions préalablement précisé que
celle-ci s’établissait pour des degrés de saturatiisins de 90% pour lesquels le compact est
totalement mouillé jusqu’a sa périphérie ou les isgres sont circonscrits et exercent ainsi
leur action sur la globalité de I'échantillon. Liopum de densification correspond donc bien
a la définition de I'Optimum Proctor décrit en swe des sols. La saturation progressive du
milieu va ensuite le faire passer dans le régimedepseudo-goutte » au sein de laquelle les
actions capillaires vont progressivement s’annihilea compacité décroit ainsi jusqu’a la
saturation totale au-dela de laquelle la fractiolumique du milieu sera donnée par la courbe
de saturation du produit.

Ces premieres observations méritent d’étre conésredir d’autres produits. Les limites entre
les difféerents domaines doivent aussi étre défip@sr un plus grand domaine de fraction
volumique solide, il faudra pour cela pouvoir assuta maitrise de la compacité de
I'échantillon en cours de séchage ou de drainagwibition. Ceci constitue un challenge
auquel nous ne sommes a I'heure actuelle pas earende répondre mais qui ouvre des

perspectives a ce travail de recherche.
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4.3. SYNTHESE

Au travers de I'étude de linfluence des contrasnteécaniques sur I'expression du
phénomene de texturation nous avons dans un préenngas pu interpréter les cinétiques de
relaxation sous contraintes vibratoires en regard différents modéles proposés dans la
littérature. Alors qu’ils étaient initialement praggs pour I'étude du tassement de milieux
secs ou saturés, nous avons cherché a étendadplmaine de validité aux milieux granulaires
humides insaturés. Les modeles de Kawakita, KW\leetesaffre présentent un ajustement
tres satisfaisant aux résultats expérimentaux dee rétude. L'application du modéle de
Chicago est en revanche nettement moins conclubetetravaux de Lesaffret al. (2000)
ayant au préalable montré que le modele devait rdtrdifié pour étre convenablement
appliqgué au milieux saturés, nous pouvons donclaemnqu’il n’est valable en I'état que pour
modéliser la relaxation sous contraintes de miligtanulaires secs. La totalité des modéles
développés étant de nature empirique, nous avap®ee un modele phénoménologique dont
les fondements reposent sur une loi de consoliatiécanique. Son application en fait un
outil de choix pour I'étude de la relaxation sowstcaintes vibratoires dans la mesure ou
l'intégralité de ses paramétres ont une significaphysique mais aussi de par sa validité sur
I'intégralité du domaine hydrique des produits.

En ce qui concerne l'allure du phénomene de tetiturales essais de tassement permettent
de constater que les contraintes vibratoires emndisa translation vers les valeurs de
fractions volumiques solides élevées entre I'état et la transition pateuse. Au-dela, I'essai
ne peut étre conduit convenablement, la taille wesceaux de pates excédant celle de
I'éprouvette et les phénomeénes d’adhésion aux paitérant son déroulement.

Lors du compactage statique le phénoméne de téxiise manifeste a nouveau. Celui-ci ne
résulte cependant pas uniquement de la translatiorphénoméne observé a lissue du
malaxage dans la mesure ou les agglomérats cdifistdu lit initial sont détruits lors de la
genese du compact qui est un milieu homogene hdlisc macroscopique. Nous avons pu
mettre évidence que les forces motrices induisastitcession des différentes phases étaient
liées aux états de I'eau au sein de la matriceudpan. Il est trés intéressant de constater que
les variations d’intensité des forces capillaird&ahelle globale du compact conduisent au
méme phénomeéne que I'évolution des possibilitégalgement des agglomérats entre eux a
I'échelle du lit vrac. Quoiqu’il en soit, si les oanismes entrant en jeu sont encore a

confirmer, les résultats obtenus montrent trésreriaént que le mouillage d’'un milieu
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granulaire conduit a la succession d’état texturaé@gondant a une logique qui est

indépendante du produit et du mode de mise en ceuvre
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Conclusion générale

'agglomération de poudres par voie humide est wtqué d’application tres

large, au croisement de plusieurs champs discipdisial 'étude bibliographique

réveéle bien la richesse des travaux s'intéressané @rocédé ainsi que la
diversité « culturelle » des auteurs qui y sonbeigs. Il ressort cependant une difficulté
d’harmonisation des résultats, due a une partigleconnaissance du large champ des
matiéres premieres, des procédés et des techregugleyées, malgré le concept fédérateur
de milieu granulaire. Notre approche dans ce trapespose un cadre de description
« théorique » permettant le suivi des variationsdrigyes, texturales et morpho-
granulométriques d’'un matériau granulaire. diagramme hydro-textural ainsi proposé
représente une base théorique sur laquelle s’appmayse des transformations texturales
encourues lors du séchage, du drainage et de bitidn de matrices granulaires mais aussi
au cours des difféerents procédés de mise en fomneeld milieux. En enrichissant cette
représentation par les données relatives a leupogement mécanique et a I'état de I'eau, il
est proposé une « cartographie » des états hyxiaraex, qui s'apparente a un diagramme
d’état macroscopique pour ce type de mélangesestitidide-gaz. Si les fondements d’'une
telle représentation sont établis, les limites Hagoe domaine hydrique défini se doivent

d’étre plus distinctement déterminées et ce surganeme de compacité plus large.

L'utilisation de ce diagramme pour le suivi desia@ons des caractéristigues du milieu au
cours d'une opération de malaxage sous faiblelle@ssgnt a néanmoins permis, grace a la
prise en compte conjointe des modifications morgraulométriques et texturales, la mise
en évidence d'une phénoménologie propre aux detnellés d’observation du milieu
granulaire : I'échelle de I'agglomérat et I'échedle lit.

A I'échelle des agglomérats, nous avons pu monfee la diminution de compacité
consécutive a la croissance des entités, obéiedaimpuissance, qui a été identifiée comme
inhérente a umprocessus d’agglomération de type fractalCe résultat permet d’envisager
une modélisation plus fine du phénomene d’agglotitéradans le sens ou les conditions
opératoires et les caractéristiques physico-chigsqgles éléments de la formulation pourront
étre reliées a la dimension fractale et aux prégsiéles nuclei. Ceci nécessitera cependant la

réalisation d’un plan d’expérience rigoureux.

A I'échelle du lit d’agglomérats, le suivi des catexistiques hydro-texturales a permis de

mettre en évidence yshénomeéne de texturationsoulignant le caractere non aléatoire des
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variations de compacité au cours du mouillage. Epmene constitué de la succession de
trois phases se manifeste dans un premier tempspaisonnementVient ensuite une phase
de densificationjusqu’a un optimum au-dela duquel le milieu vadtenprogressivement
jusqu'a la saturation. On est alors dans la phasdildtion. La sensibilité des différentes
phases de ce phénomeéne de texturation a des obergostérieures a I'élaboration des
milieux (compactage, tassement) a permis de fodesréléments explicatifs de la succession
des différentes phases. A I'échelle d’un milieucdd$, constitué d’un lit d’agglomérats, le
phénomene de texturation est dépendant des paemmetorpho-granulométriques des
agglomérats dont I'évolution de I'agencement cdunsti’origine méme du phénomeéne. A
I'échelle d’'un milieu continu (compacts), les foscenotrices induisant la succession des

différentes phases sont liées aux états de I'emeiaude la matrice granulaire.

Les descriptions séparées des differentes phasee gdnénomene de texturation dont on
trouve la mention dans la littérature (foisonnemeed sables d’'une part et courbe Proctor,
obtenue sur de nombreux géomatériaux, d’autre paga persistance quelles que soient les
contraintes d’élaboration appliquées aux milieugnment a ce phénomene un caractéere
universel susceptible de décrire I'évolution teatardes milieux granulaires au cours de leur

mouillage.

Les essais menés au cours de ces travaux nougaletment permis d’aborder un versant
plus « physique » de la thématique des milieux eares. Dans ce sens, nous avons été
amené a étendre le domaine de validité des modéasvant les cinétiques de relaxation
sous contraintes vibratoires au domaine des miligtanulaires humides insaturés. Par
ailleurs, un modele décrivant le tassement soustdn, et basé sur une loi de consolidation
meécanique, est proposé. Il se distingue notammenitbdeles en usage par la signification
physique de lintégralité de ses parametres. Sqhicapion en fait un outil de choix pour
I'étude de la relaxation sous contraintes vibrasir

Enfin, il a été montré que la transition agglomériate peut étre modélisée par une loi
puissance entre une dimension caractéristique éeraur en eau. La structure de cette
relation, permet d’'identifier ce phénoméne commeasjenant a la classe dgsénomenes
de type percolation Ce corpus d’interprétation converge vers la neiseévidence du réle
majeur d’'une teneur en eau critique, autour deddgwleux régimes distincts se structurent.

Cette teneur en eau semble tres voisine de laelidet plasticité. Puisque I'existence d’'une
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teneur en eau de transition entre les consistandigside » et « plastique » est totalement
validée, en géotechnique notamment, ce travail raqie la transition de consistance induit
de fagon concomitante des transitions de I'étatdvextural d’'une part, et de I'état morpho-

granulométrique d’autre part. La mise en éviderinealtelle teneur en eau, permet des lors

de situer la recherche d’'un optimum de mouillageusuchamp plus rationalisé.
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ANNEXE A

Tableau A. 1. Valeurs des principales limites cégdstiques du phénomene de texturation

Kaolin Cellulose Microcristalline Phosphate de Calcium

E domaine hydrique  0a0,015 0a0,479 0a0,14
i} dinit 0,148 0,249 0,27
= ®min 0,131 0,114 0,185
% Ad 0,017 0,135 0,085

o Sinit 0 0 0
= Smin 0,006 0,131 0,09
LL AS 0,006 0,131 0,09
domaine hydrique 0,015 a 0,384 0,479a1,85 0,14 20,354

= dmin 0,131 0,114 0,185
o D 0,289 0,175 0,249
< @ opt 0,453 0,252 0,491
2 A 0,322 0,138 0,306
n Smin 0,006 0,131 0,09
E St 0,344 0,433 0,259
o Sopt 0,821 0,934 0,876
AS 0,825 0,803 0,867

domaine hydrique > 0,384 >1,85 > 0,354
DILUTION @ saturation 0,454 0,256 0,43
w saturation 0,452 1,95 0,51
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ANNEXE B

Tableai B. 1. Valeurs des parameétres de I'équadidry

w (-) Dy D, K
0 0.11 0.17 0.37
0.04 0.12 0.17 0.30
Kaolin 0.11 0.18 0.23 0.15
0.17 0.25 0.29 0.07
0.21 0.27 0.31 0.07
0.33 0.29 0.32 0.04
0.39 0.24 0.26 0.04
0.08 0.18 0.17 0.23
0.12 0.18 0.25 0.20
0.16 0.16 0.24 0.25
0.26 0.14 0.20 0.29
0.36 0.12 0.17 0.34
Cellulose 0.47 0.11 0.16 0.34
Micro- 0.68 0.13 0.16 0.22
cristalline 0.78 0.12 0.16 0.31
0.90 0.13 0.17 0.27
1.09 0.14 0.18 0.24
1.20 0.14 0.18 0.20
1.50 0.15 0.19 0.17
1.70 0.14 0.18 0.22
0.03 0.21 0.40 0.28
0.06 0.17 0.28 0.32
Phosphate 0.10 0.16 0.27 0.33
de 0.15 0.19 0.28 0.24
Calcium 0.17 0.21 0.31 0.20
0.32 0.28 0.39 0.11
0.36 0.22 0.46 0.32
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Figure B. 1. Modélisation des cinétiques de relatasous contraintes vibratoires par le
modele de Kawakita (éq. 4.2) : a) kaolin, b) celad microcristalline, c) phosphate de
calcium
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Figure B. 2. Modélisation des cinétiques de relaxasous contraintes vibratoires par le
modele de KWW (éq. 4.3) : a) kaolin, b) celluloseraeristalline, c) phosphate de calcium

227



Annexes

a0,3s e 0 e 011 e 021 - éq. 4.4
0,04 0,17 ¢ 033
/Qgg,,t,,i,,g,,Q,,*,,*,,* 777777 ‘ 777777 ‘
039 A e —
) ¢ - — - — - — = — - T
T
S .
00,25
(O]
z e e _e_ _ e _e_ _ o _ _ o & o« _____ .
E e
502
(=]
>
5 e - — ¢ ® & & ~—~——— * - ———— - *
20154, 62 ¢ * °* °*
© F e ®
- *
0,1\# T T T T T 1
0 500 1000 1500 2000 2500 3000
n
b 03
0,28 .. . .
2026 R S A R
8024 o . s et - .
S (e ——"¢ .« @ S
D022 46 g0t — R e
2 e ®
g024* « & .
So188 g+ ¢ % -3 v w--y-e ooy
S /:9,2,,{77 ,,,,,,,,,, - % - — 4
%0,16 “eg¥_ T Te e e "® " "e """ ""74
014 o 008 . 012 + 016
= 0,12 ¢ 0,26 0,36 0,47
| ¢ 109 e 15 - éq. 4.4
O,l\ T T T T T 1
0 500 1000 1500 2000 2500 3000
n
C 05
*
/?0,45 . . * . . . .
L 041 -,
S
(2]
0 0,35
=]
g
E 03¢ . 3 3 L4
s 7 * @ * * .
g ’00 * * : * . e ° pe
c025] 3o ¢ ¢
S
8 0,03 e 017
g 02 s 0,06 s+ 036
¢ 01 €q. 4.4
0,15\ T T T T T 1
0 500 1000 1500 2000 2500 3000
n

Figure B. 3. Modélisation des cinétiques de relatasous contraintes vibratoires par le
modele de Chicago (éqg. 4.4) (Knight et al., 20@3Xkaolin, b) cellulose microcristalline, c)
phosphate de calcium
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NOMENCLATURE
Lettres grecques
e retrait mécanique [-]
I’ rapport entre I'accélération générée par un tasaeet I'accélération de I'apesanteur [-]
@ fraction volumique solide [-]
@y fraction volumique initiale du produit vrac [-]
&, fraction volumique solide obtenue en fin d'essatassement []
@, fraction volumique solide des agglomérats [-]
&, fraction volumique solide des aggloméras de dieawkt []
@; fraction volumique solide associée a la teneugand’entrée d’air []
®min compacité du milieu vrac a I'optimum de foisonneimen []
Pmondffaction volumique solide associée a une tenewagnassurant la saturation de la
surface spécifique des particules par une monoeooiéculaire d’eau [-]
&y compacité du nucleus [-]
Do compacité du milieu vrac a I'optimum de densifioat{optimum Proctor) [-]
D enqufraction volumique solide associée a une tenewaenpermettant I'entrée dans le
domaine pendulaire [-]
@, fraction volumique solide associée a la teneuraenrésiduelle [-]
@; compacité obtenue apres un terhps [-]
@, fraction volumique solide du lit vrac [-]
(¢  succion capillaire [MmCE]
¢, succion capillaire résiduelle [MmCE]
¥  sphéricité [-]
@  volume d'un trou constitutif d’'un empilement vrac m7
w, volume moyen des trous d’un empilement vrac 3[m
0. masse volumique réelle du solide [g.cmi’]
0, masse volumique réelle de I'eau [g.cm?]
o tension superficielle IN.m]
o' contrainte [Pa]
o, contrainte initiale [Pa]
r  temps caractéristique de relaxation sous congaiiratoires [s]
6 teneur en eau volumique []
6, teneur en eau volumique a saturation 1 [
g,  teneur en eau volumique résiduelle []
Lettres latines modernes
A  préfacteur de la loi fractale [-]
d dimension de I'espace dans laguelle s’inscrit Bblijactal considéré [-]
d, rapport des masses volumiques du solide et de I'ea [-]
d  diamétres équivalent-volume représentatif&2den nombre de la population [mm]
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Nomenclature

diameétres équivalent-volume représentatifs de 26%oebre de la population
diametres équivalent-volume représentatifs de BA%ombre de la population
diametres équivalent-volume représentatifs de 780%oenbre de la population

diametre médian des particules solides constéstile 'agglomérat
diameétre des gouttes auquel 25% de la populatibmgrieur

diamétre médian des gouttes

diamétre des gouttes auquel 75% de la populatibmfgrieur
diametre auquel 25% des nuclei est inférieur

diametre médian du nucleus

diameétre auquel 75% des nuclei est inférieur

parametre de dispersion granulométrique

dimension fractale

indice des vides

valeur de I'indice des vides au début de la corigac
valeur de I'indice des vides minimal obtenu am@spaction
élancement

acceélération de la pesanteur

indice d’Hausner

indice de plasticité

constante de consolidation

longeur capillaire

masse de la phase gazeuse

masse humide

masse de la phase solide

masse de la phase aqueuse

porosité

nombre de particules solides constituant 'aggl@nér
nombre théorique de particules solides constitliagglomérat
nombre de tassements

pression exercée lors de I'élaboration d’'un compact
pression d’air

pression capillaire

pression d’entrée d’air

pression d’eau

débit d’incorporation du liquide dans le bol du enxadur
degré de saturation

saturation des agglomérats

saturation du milieu vrac

temps

épaisseur de la couche d’eau adsorbée dans le embelélarkins et Jura
volume représentatif de I'échantillon de milieagulaire
volume initial du produit vrac

volume d’'un agglomérat

[mm]
[mm]
[mm]

[mm]
[mm]

[mm]
[mm]
[mm]
[mm]

[mm]



Nomenclature

Vs volume solide [chh
Vi, Vvolume apredlr tassements [Sin
V,  volume des vides [Cin
Vi  volume d’eau [cPh

w  teneur en eau [-]
w; teneur en eau d’entrée d’air []
w.  limite de liquidité [-]

Wmax teneur en eau maximale ayant servi a I'élaboratemndifférentes masses humides  [-]
Wmonot€neur en eau permettant la saturation de la sudfaécifique par une monocouche de

molécules d’eau []
wy  teneur en eau associée a la valeur de compadtauttlei []
wp limite de plasticité []
Woengut€NEUr €N eau permettant I'entrée dans le donpendulaire [-]
w; teneur en eau résiduelle []
wr limite de retrait []
Wsat  teneur en eau assurant la saturation du miliesidéré [-]
wr teneur en eau de transition entre les deux phakétaee de densification du

phénomene de texturation []
X nombre de cycles de chargements dans un essaaltria [-]
Xa  fraction volumique d’agglomérats [-]
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Résumé : L'auteur présente une étude comportementale ddsuxilgranulaires humides.
Une premiere phase de caractérisation de telsuxjlieouplant des aspects mécaniques et
texturaux, aura pour ambition d’établir les basemel représentation schématique de I'état
hydrique et textural d’'un milieu granulaire. Cetéprésentation sera investie dans I'analyse
du processus d’agglomération et permettra, graaaeaétude couplant des aspects hydro-
texturaux et morpho-granulométriques, d’analyserredifications subies par des milieux
granulaires soumis a une opération de mouillaggeemalaxage. Ces modifications seront
analysées aux deux échelles du mélange : a I'écheB agglomérats, il sera montré que la
phase d’agglomération peut étre envisagée commmagessus de type fractal ; a I'échelle
globale du milieu, une phénoménologie de textunaéip trois étapes sera mise en évidence.
La derniere phase de ce travail consistera en tude éplus particuliere des effets de
contraintes vibratoires ou axiales sur le phénom@mdexturation préalablement mis en
évidence sur le milieu vrac. Il s'agira d’étudieand quelle mesure ce type de contraintes
(tassement, compactage), postérieure a I'élaboratio milieu, est susceptible de modifier
l'allure du phénoméne de texturation et de déteemies facteurs susceptibles d’influer sur la
succession des différentes phases de ce phénoménele des cinétiques de relaxation sous
contraintes vibratoires permettra également de ge®pun nouveau modéle de relaxation
établi selon une approche mécanique.

English title : CAPILLARY TEXTURATION OF HUMID GRAN ULAR MEDIA

Abstract : The author presents a behavioural study of wetuyaa media. A first step of
characterization of such media, combining mecharaca textural aspects, will make it
possible to establish the basis of a schemati@septation of the hydrous and textural states
of granular media. This representation will be usedhe analysis of the agglomeration
process and will allow, thanks to a study combirigdro-textural and morpho-granulometric
aspects, to analyze the modifications undergongragular media subjected to wetting and
kneading. These modifications will be analyzedved tifferent scales: at the agglomerate
scale, it will be shown that agglomeration can bestdered as a fractal process; at the bulk
scale, a three stepped texturation phenomenorbwillighlighted. The last part of this work
will consist in a more specific study of the effedf vibratory or axial constraints on the
texturation phenomenon mentioned beforehand. Ti poll be to study up to what point
this type of constraints (tapping, compaction)jksly to modify the aspect of the texturation
phenomenon and to determine the factors likelynftuénce the succession of its various
phases. The study of the relaxation kinetics undleratory constraints will also make it
possible to propose a new model of relaxation basesl mechanical approach.
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