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. INTRODUCTION GENERALE

Le traitement de la matiere en grain mobilise pésl0% des moyens énergétiques
mis en ceuvre sur la planéte. Cette classe de matéroccupe le deuxieme rang,
immédiatement apres I'eau, dans I'échelle des ipgggpour I'activité humaine. On comprend
ainsi que le moindre progrés réalisé dans la phgsiaps matériaux granulaires et dans le
génie des procédés mettant en ceuvre ces solidsggdisuscite des enjeux économiques
considérables. Ces matériaux sont présents aessdhbns la nature (sable et terres) que dans
lindustrie, sous des formes, des tailles, et degpntés meécaniques et chimiques
extrémement variées : des grains (riz, blé, cafépgroalimentaire, aux granulés (pilules,
sphéroides médicamenteux, poudres granulées) ‘dahsstrie pharmaceutique par exemple.
Dans l'industrie agro-alimentaire, secteur d’a¢évsur lequel sont centrés ces travaux de
these, les poudres sont utilisées en tant que psoduiermédiaires (farine, semoule,
colorants, ardmes, etc.) qui vont entrer dans taidation d’aliments mais sont aussi des
produits finis consommeés en I'état ou, le plus smyaprés réhydratation (poudre de lait,

graine de couscous, chocolat en poudre, café edfr@oetc...).

Dans l'industrie céréaliere, la fabrication de laige de couscous a partir de la semoule de
blé dur s'appuie sur les mécanismes et les teopieslde I'agglomération humide. Impliquant
une succession d’opérations unitaires, que sonéti@mses de mouillage, mélange, cuisson,
roulage, séchage et tamisage, le procédé d’aggitimérde la graine de couscous est encore
aujourd’hui considéré comme un art (bien maitri$échelle domestique) plutét que comme
une science comme en témoigne le degré d’empiremee lequel il est conduit au niveau
industriel. Le manque de maitrise de cette opéraggina I'origine d’'un flux de recyclage

important dans le circuit de fabrication du cousogusqu’a 60%).

L’agglomération de poudres par voie humide cons#teoupler une opération unitaire
d’agitation d’un lit de particules solides a une rgién unitaire d'apport d’eau ou d’un liant,
pour former des structures granulaires de tailleésaure, afin de modifier les propriétés
d'usage de la poudre (écoulement, réhydratatiorssemaolumique). Il existe, au niveau
industriel, une grande diversité d’appareillagenfmuration de cuve, mode d’agitation) et de
mode d’apport d’eau (pulvérisation, écoulement..rjytant de réaliser cette opération. La
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littérature scientifigue est tres riche en étudestgmt sur l'influence des parametres
technologiques (appareillage et conditions opémretpiet de formulation (nature des matieres
premiéres et du liquide ajouté). Elles ont permidéveloppement d’outil analytique, qui,
associé aux parametres opératoires permettent ntdfide des régimes de mouillage
(contrélés par la taille de la goutte, par immarsig et des mécanismes de croissance. Les
descriptions les plus récentes proposent ainsi @anisme d’agglomération en trois étapes :
mouillage et nucléation, consolidation et croissamrapture et attrition. Ces points seront
développés dans la partie bibliographique maisiit fcependant noter ici que la majeure
partie de ces travaux a été réalisée dans des geélana fort taux de cisaillement.

A ces travaux majoritairement conduits sur le tgeemélangeur s’ajoute, par ailleurs, une
approche récente basée sur la mise en ceuvre digradime d’état des milieux granulaires,
le «diagramme hydro-textural ». Cette approcheigsie de travaux effectués dans des
meélangeurs a faible taux de cisaillement. Elle st@s caractériser les états des agglomérats
au cours de leur élaboration a partir de quatredgars : la teneur en eau et la taille des
structures agglomérées, auxquelles s’ajoutent despacités des agglomérats et du lit de
poudre ainsi que les degrés de saturation respetfétude couplée de I'évolution de la
texture et de la taille des éléments formés a @i@shnis de mettre en évidence un processus
de croissance des agglomérats de type fractal. ®dapg le type de mélangeur utilisé
(mélangeur a faible taux de cisaillement) nécessitallongement des temps d’opération afin
d’assurer une bonne répartition du liquide de ntagel et de maximiser les rencontres entre
les structures agglomérées. Ces durées d’opérafibmécessitent un allongement du temps
de contact entre le liquide et le solide, peuventuire des phénomeénes cinétiques de
dissolution de certains éléments, de gonflemenesagrydratation...qui pourraient étre
négligés lors d’opération de plus courte durééaut donc, dans ce cadre, prendre en compte
la potentielle réactivité chimique du solide visia-du liquide de mouillage utilisé. Ceci est
prépondérant dans le cadre de la transformatiopoderes alimentaires qui se caractérisent
par une forte réactivité au contact de I'eau (liamdjoritairement utilisé dans l'industrie
agroalimentaire). Cette réactivité integre les cir@stiques intrinseques des solides et des
liquides mis en contact et peut étre plus ou moiwglée par les contraintes mécaniques et
thermiques et les durées associées aux procédss.dbnc difficile de la généraliser a toutes
les filieres alimentaires. C'est sans doute potteaaison qu’elle n’a pas été encore intégrée

explicitement comme levier de maitrise des filiea&taboration des produits alimentaires.
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Les travaux de these qui ont été conduits ont eu pbjectifs principaux d’approfondir les

points suivants :

- Identifier les principaux mécanismes d’agglomératien mélangeur a faible taux de
cisaillement et en lit d’air fluidisé respectivement des poudres de blé dur et sur des

poudres de lait.

- Définir linfluence de la réactivité de surface des poudres alimentaires sur les

mécanismes d’agglomération préalablement mis aeteace.

Ce travail de recherche a débuté en Janvier 20h8 tacadre du programme Réactive
Powder (ANR ALIA 2008), qui s’'attache a comprendredynamique de génération des
contacts cohésifs entre les particules des pouwdiragntaires humidifiées. Ce programme de
recherche est coordonné par I'équipe de 'UMR IA{lRgénierie des Agropolyméres et
Technologies Emergentes) basée a Montpellier digop plusieurs partenaires académiques
francais : UMR GENIAL (Massy), Unité LiBIO (NancylyMR STLO (Rennes), et UMR
RAPSODEE (Albi). Afin de mieux appréhender le prabed’agglomération, qui dépend de
parametres opératoires, liés aux réglages des ameifts, et de parametres de formulation
liés a la nature des produits, une approche mcittekes a été conduite : (i) a I'échelle de la
particule afin d’en déterminer les caractéristiqaeda réactivité de surface ainsi que leurs
contributions a I'agglomération (action 1), (ii)’échelle des mécanismes afin de comprendre
les dynamiques de structuration des agglomératsoifal), (iii) a I'échelle des procédés
(action 3) et enfin, (iv) un travail d’intégratiades connaissances acquises aux différentes
échelles (action 4). Le travail présenté ici cqyoesl a la réalisation de l'action 2 du

programme ANR Réactive Powder.

Le manuscrit de thése est structuré en trois atespit

- Le premier chapitre est une étude bibliographique établissant I'étatl’'aie sur
'agglomération par voie humide. Le bilan de céttede permet de dégager quelques
pistes de recherche qui constituent la trame deaiix reportés dans ce manuscrit.

- Le deuxieme chapitreest consacré a la présentation des matieres pe=Teé des

meéthodes utilisées pour les deux procédeés d'agghtioe humide étudiés et pour la
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caractérisation analytigues des agglomérats formés. noter que des
parties « Matériels et méthodes » spécifiques, 6gatement présentées dans le texte
de chacun des articles constituant le chapitresuRas et discussions ».

Le troisieme chapitre est, en effet, dedié aux résultats obtenus auscdar ces
travaux de these, et est présenté sous un forrpagn@nt les articles publiés ou
soumis. Aprés une rapide étude sur la maitriseadaille des gouttes pulvérisées, le
modele de croissance fractal est confirmé dansatkecde I'agglomération de la
semoule de blé dur. Est ensuite analysée l'inflaates propriétés physico-chimiques
des liquides de mouillage sur les paramétres du lmode croissance fractal
préalablement présenté. Vient alors une étude loglicbe a identifier et décrire de
facon plus précise les mécanismes d’associatiostdeéstures agglomérées entre elles
au travers de l'analyse de la disparité des tenemirsau et des textures, ainsi que de
leur évolution, durant le procédé de mouillage edge. L'étude de I'agglomération
des poudres de lait en lit d’air fluidisé clot deapitre. Elle vise a mettre en évidence
la contribution des parametres procédé et produitda croissance des agglomérats
dans un équipement différent, avec une poudre aldivéé différente, en établissant
des corrélations avec les mécanismes observés kxeuaavec la semoule de blé

dur.
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II. ETUDE BIBLIOGRAPHIQUE
Il.1. L’agglomération par voie humide

L’agglomération, ou encore la granulation, est méficomme étant un procédé
d’augmentation de la taille moyenne de la distrdoutdes particules et au cours duquel ces
particules vont étre associées pour former desoagghts de taille supérieure, dans lesquels
la particule initiale originale peut encore étreritfiée (Benaliet al., 2009 ; Hapgood et
Khanmohammadi, 2009). Les techniques d’agglomérafieuvent étre classées en deux
grandes catégories selon que le procédé est réaliséc (par technologie de pressage,
d’extrusion,etc) ou par voie humide, en présence d’'un liant @gagiation (Litster et Ennis,
2004).

Dans le cas de I'agglomération par voie humideeagpération est réalisée par le mouillage
avec un liant et le malaxage des particules solds une cuve mobile, ou un lit d’air
fluidisé, ou un mélangeur a haut cisaillement cauttes appareillages similaires. Quelle que
soit la technologie utilisée, le liant de granuatva étre dispersé par contact et transfert dans
un champ de cisaillement créé mécaniquement (Hap@ooad).

Le liant va ainsi contribuer a associer les paltigwentre elles par la combinaison de forces
capillaires et visqueuses jusqu’a ce qu’un lienaarent soit formé au cours du séchage du
produit par cimentation ou encore par gélatinisatmun par une réaction chimique avec le
substrat solide (lvesaegt al, 2001 ; Choulet al, 2009).

L’agglomération est une opération unitaire clé ddes divers secteurs industriels
(pharmaceutique, chimique, alimentaire, génie cetit.). Elle contribue ainsi a la production
de produits agglomérés a forte valeur ajoutée, dpivent répondre aux besoins du

consommateur par leurs nouvelles propriétés fonotbes et d'usage.

[1.1.1. Intérét du procédé d’agglomération

La prépondérance de l'agglomération dans de nombsesgeteurs industriels a renforcé
'intérét d‘'une meilleure maitrise de ce procédénsly sa maitrise représente un enjeu

technologique majeur en raison de son fort impactssqualité des produits agglomérés :
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- I'amélioration des propriétés d’écoulement des pesidr

- la réduction des poussiéres : réduction des pediEes,risques d’explosion et des
risques d’atteinte des personnels par inhalatioines particules,

- I'amélioration de la qualité du mélange (lorsquaspurs poudres sont agglomérées
ensemble) par I'atténuation des risques de ségoégdd ses composants (Boerein
al., 2009 ; Rajniak, 2009 ; Ivesat al, 2001),

- L’amélioration des propriétés d'instantanéité dpdadre.

Outre I'enjeu technologique, la maitrise de l'aggbovation présente également un enjeu
économique puisque tous les secteurs pourvoyeunsatiere agglomérée sont extrémement
concurrentiels (les industries minérales, agro-@titaires, pharmaceutiques, chimiques et les
industries phyto-sanitaires ou 60% des matiéremigres manipulées sont sous forme de
particules (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
gu’une science. En revanche, de nombreuses étatleb@rché a décrire ce procédé, d’abord,
de facon qualitative avant de proposer des mogb&es 'optimiser. La plupart de ces études

ont été réalisées sur I'agglomération en mélangdart taux de cisaillement.

[1.1.2. Théorie de I'agglomération par voie humide

[1.1.2.1. Description des différentes phases de fglomération en régime collisionnel

Le phénomene d’agglomération a initialement été&rid€omme étant la composition de
différents mécanismes pouvant se succéder, entrecompétition, ou étre concomitants
(Figure 11.1) (lveson etal., 2011). Dans cette description, les mécanismes goeudtre
considérés comme une alternance de phénoméenesldsance et de rupture dont le résultat
dépend de la taille des agglomérats et de la disjhitd en liquide a leur surface. Cing phases
d’agglomeération ont été décrites dans cette prena@pproche (Sastry et Fuerstenau, 1973) :
(1) La nucléation qui résulte du rassemblement d#icples élémentaires humides par
attraction capillaire pour former des premieresdtires : les « nuclei ».

(2) Le recouvrement en surface par effet boulealgen: les agglomérats déja formés jouent

le réle d’amorces sur lesquelles sont collectéepéaticules élémentaires mouillées ou les
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nuclei. Ce mécanisme produit une augmentation wmoatide la taille des grains, une

diminution du nombre de particules fines sans augatien du nombre de grains.

(3) La coalescence qui conduit a la formation decstires de taille importante.

(4) Le transfert par abrasion lors d'un choc ound’collision sans aboutir a la cassure du
grain.

(5) Le transfert par fragmentation-enrobage au saluquel il y a formation de fragments

redistribués sur d’autres grains.

Cette description amene a considérer les conditiaggtation de la poudre comme I'élément
déterminant dans la constitution des grains. Sel®iconditions d’agitation et de mélange, les
grains devraient posséder des tailles et structlifiésentes. Toutefois, cette description s’est
révélée insuffisante pour la maitrise du procéagglomération (Ennis et Litster, 1997) du

fait du réle insuffisant accordé au liquide et adsstribution au sein du milieu granulaire,

alors que ce sont les interactions physico-chinsgué sont a I'origine de la formation des

granulés (Saleh et Guigon, 2009).
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(a) Description traditionnelle (b) Approche moderne

Figure 1l.1. Le procédé d’agglomération : (a) description tiadnelle, (b) approche
moderne d’apres Saleh et Guignon (2009) (adapt¢edenet al, 2001).

Néanmoins, une approche « moderne » du procédéldiagration a été mise en place pour
simplifier le phénomene et le réduire a une swtoasde trois mécanismes distincts qui sont

(Figure I1.1) (Tardo®t al, 1997; Mort et Tardos, 1999 ; lvesenal, 2001) :
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- le mouillage et lanucléation durant lesquels le liquide rentre en contact daec
poudre seche et est distribué dans le lit. C'estde cette étape qu'apparaissent les
premieres structures agrégées issues de la reaamntte le liquide et la poudre : les
nuclei,

- la consolidation et la croissanceau cours desquelles les collisions entre deux
agglomérats, entre les agglomérats et la poudiesae entre les agglomérats et les
parois de I'équipement entrainent leur compactidawg croissance,

- la rupture et l'usure au cours desquelles les agglomérats mouillés oa se

rompent sous l'effet des impacts.

Soulignons ici le fait que toutes les études expeniales qui portent sur I'agglomération

humide et qui ont donné lieu a la théorie actu@llesonet al, 2001), ont été réalisées dans
des conditions de fort taux de cisaillement. Dags @onditions, le régime d’écoulement des
particules dans le bol du malaxeur est de typdascmiinel. Les caractéristiques liées aux
impacts interparticulaires jouent un role importattle malaxeur se doit de promouvoir des
chocs entre particules. En effet, la forte probighde collision des particules humidifiées est
la clé d’'une agglomération réussie. Dans des donditplus douces, a plus faible taux de
cisaillement, le régime d’écoulement peut étre ifjgadle frictionnel et les degrés de libertés

des particules étant moins élevés, I'emploi derizbabilité de rencontre pour décrire les

phénomenes, perd de sa pertinence car les pastioegéent dans un voisinage tres proche

lorsqu’elles se trouvent dans la zone de mouillage.

11.1.2.2. Maitrise des conditions opératoires danslphase de nucléation

L’opération de mouillage consiste a apporter leitig au contact de la poudre seche et a le
distribuer de fagon homogene au sein de cette poudrliquide et la poudre vont entrer pour
la premiere fois en contact pour former les nupiégiaux dans la zone de nucléation. Ces
nuclei sont formés par I'association des particakgsves (initiales) de la poudre.

Dans cette zone, deux étapes sont importanteforrtation des nuclei, qui est fonction de
parametres thermodynamiques et cinétiques, etsiediion du liant qui est fonction des
variable du procédé (Scatt al, 2000).

Bien que la nucléation soit une étape cruciale dagglomeération, la connaissance de ces

parametres est encore limitée.
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 Paramétres thermodynamigues et cinétiques de nuibdna

La phase de nucléation dépend des parametres tthgmanniques relatifs a la mouillabilité
tels que: l'angle de contact solide-liquide et deefficient d’étalement solide-liquide.
L’'agglomération est favorisée lorsque le liant @ssceptible de mouiller le solide a savoir
lorsque I'angle de contact formé entre les deuseh@&st compris entre 0° et 90°.

La formation des nuclei est également dépendardgeasigects cinétiques du mouillage et de
I'établissement de ponts capillaires. Dans le aaseomouillage est thermodynamiquement
possible, le liquide n’'a souvent, en pratique, pasez de temps pour atteindre son état
d’équilibre. Il est admis en premiére approximatigue la pénétration du liant dans le lit de
poudre est analogue a la pénétration d'une goutte da milieu poreux. Cette approche
permet d'utiliser I'’équation de Washburrf(ro/2n).t ; r est le rayon du tube,est la tension
superficielle du liquide et est la viscosité dynamique du liquide) qui détaitvitesse
stationnaire de I'écoulement d’'un fluide dans upetinduit par la pression capillaire, freiné
par les dissipations visqueuses et pour lequelrtimest négligée (Denesek al, 1993).

On distingue généralement deux mécanismes de tiocléselon la taille des gouttes
relativement a la taille des grains : le mécanidméistribution (taille des gouttes inférieure a
la taille des particules) et le mécanisme d'imnuerditaille des gouttes supérieure a la taille
des patrticules) (Figure 11.2). De par la dispadé&s tailles des populations de gouttes et de
grains, ces deux mécanismes peuvent intervenirtsimament lorsque la taille des gouttes est
voisine de celle des particules (Saztal, 2000).
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o=0 + @@ﬁ} 000
Solide  Liant Distribution Coalescence
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wJ

)

Solide Liant [mersion

Figure I1.2. Différents mécanismes de nucléation : (a) mécanigendistribution, (b)

mécanisme d’immersion (lvesatal, 2001).
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11.1.2.3. Malitrise des étapes de consolidation eedctroissance

Au cours de cette phase, I'agglomération déperuité&nent des caractéristiques mécaniques

du mélangeur utilisé (Art al, 2008).

* Consolidation des agglomérats

Une notion importante intervient a ce niveau, leopité des agglomérats qu'il est nécessaire
d’optimiser pour obtenir les propriétés d’'usagehsimées. Elle est également importante dans
les mécanismes de croissance.

En effet, lors d’impacts, la porosité des agglongva décroitre entrainant une diminution de
leur taille (lors d'impacts non efficaces en terndagglomération) et I'éjection d'air
emprisonné ou de liquide a leur surface. Cette eétdp processus d’agglomération,
intervenant immédiatement aprés le mouillage, estmée « phase d’'induction » (Figure
I1.3) (Iveson et Litster, 1998 ; Saleh et Guign@©2).

La consolidation a un effet complexe sur les p&ips mécaniques des agglomérats : d’'une
part elle va s’accompagner d’'une diminution dessipilités de déformation (en terme de
réduction volumique) lors de la rencontre ultérgedle deux agglomérats, réduisant ainsi
I'aptitude a la coalescence, mais elle va aussagrdr une augmentation de la saturation des
pores, ce qui accentue la plasticité des agglométda disponibilité en liquide a leur surface
(Holmet al, 1985).

Par ailleurs, le rapprochement des particules ratipevoqué par la consolidation de
'agglomérat va induire 'augmentation de sa résise (Bikaet al, 2001). Cette derniére est
la résultante de I'expression de trois principaypes de forces interdépendantes : les forces
capillaires (statique), les forces visqueuses dlantion se manifeste en dynamique et les
forces frictionnelles au niveau des points de adniater-particulaires et maintenus sous
I'effet des ponts capillaires.

Ces forces ne se manifestent pas forcément touteseia d’'un agglomérat puisque leur

magnitude est dépendante de la taille des parti¢luesoret al, 1998).

» Croissance des agglomérats

La croissance des agglomérats dépend de leur ddlbdit@ et de la disponibilité en liquide a
leur surface. On identifie, expérimentalement, dptircipaux phénomenes qui contribuent
differemment a la croissance des agglomérats :
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- le layering qui consiste en l'adhésion de particules ou deteafglomérats a la
surface d’'un agglomérat de plus grande taille'alyis d’'un mode de croissance par
la périphérie, qui est comparable a du pelliculagees petites particules natives
enrobent les nuclei et les agglomérats.

- la coalescencau cours de laquelle ce sont deux entités du médre de taille qui
vont entrer en contact et fusionner plus ou moorsement en fonction de leur
plasticité (Wauterst al, 2002).

Selon Iveson et Litster (1998), deux grands typesrdissance peuvent étre observés dans les
malaxeurs a fort taux de cisaillement en fonctiofadgaturation maximale des por&s4) en
liquide liant (EqQ.Il.1) et du nombre de StokeStd; ) qui représente I'étendue de la
déformation des agglomérats au cours de I'impact.I(B): les systemes a croissance
continue ou la taille de I'agglomérat augmentedirgment avec le temps et les systemes a
croissance apres induction ou il existe une périddent laquelle la croissance ne se

manifeste que faiblement (Figure 11.3).

— Wp;(l_‘gmin)

S (Eq.Il.1)
pl ‘gmin
P&
St =—*% Eq.ll.2
t:lef 2Y ( q )

g

avec west la teneur massique en liquidg, et p sont respectivement les masses

volumiques du solide et du liquide,,,, est la porosité minimale des agglomérats pour des
conditions opératoires donnees.

Dans I'équation 1.2, le nombre de Stockes lié adédormationSt,,, est le rapport entre
'énergie cinétigue due a limpact et I'énergie aii®e par I'agglomérat suite a sa

déformation plastiqueJ, est la vitesse des collisions au sein du melargenulateurp est
la densité des agglomerats et est le seuil de contrainte dynamique. Ces deurigies

grandeurs sont mesurées lorsque I'agglomérat afiaiporosité minimale,,,. .

La croissance continue intervient pour les systeswsstitués d’agglomérats fragiles ou
déformables élaborés a partir de particules de gratallle, dont la répartition
granulométrique est étroite, et en présence damt beu visqueux. Les systémes présentant
une croissance apres induction sont en revanchsieas d’'agglomérats résistants élaborés a
partir de particules initiales fines dont la réfaam granulométrique est large et qui sont
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agglomérées en présence d'un liant visqueux. Laradtion de ces agglomérats n’est pas
assez importante pour qu’ils puissent coalescdtabraence de liquide a leur surface. Ainsi,
apres la formation du nucleus, il persiste un délacours duquel une faible croissance aura
lieu et ou les nuclei vont se consolider. Si cellest suffisante pour permettre I'éjection de
liant en surface, et si la répartition en liant lesinogéne, ils vont commencer a croitre de

maniére importante jusqu’a ce qu'une taille critigp@t atteinte et qu’une distribution
monomodale soit obtenue (Btial, 2007).

« Phase de rupture et usure

Cette phase intervient parallelement aux autiegsestdécrites précédemment.

Elle est importante dans la mesure ou elle permeliquide de se redistribuer entre les
différentes classes de taille d’agglomérats (Kni@@04). Elle peut également influencer ou
contrdler la distribution granulométrique finaleefRoldset al, 2005), la taille maximale des

agglomérats (Watanet al, 1995 ; Knight, 2004) ainsi que leur résistanéan( der Drieset
al., 2003).
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Figure 11.3. Carte des régimes d’agglomération (d’apres Sal&@ugyon, 2009 adapté de
Iveson et Litster, 1998).
Une description simple du phénomeéne de rupturé aréposée par Subero et Ghadiri (2001).
Elle fait la distinction entre deux types de rupturcelle qui entraine une désintégration
localisée (pour les faibles vitesses d'impactstate qui génere une fragmentation avec

désintégration locale et extension de la rupturena plus large zone (pour les vitesses
d’'impact plus élevées) (Figure 11.4).
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Local damage only

o

(a) Impact site disintegrates into small
debris (side view).

Local damage + oblique fracture

(b) Oblique cracks leading to the detachment of
side fragments (side view).

Local damage + diametric fracture ‘

| Multiple Fragmentation

(c) Median crack leading to fragmentation into large
clusters (side vicw).

(d) Secondary fragmentation (top
view).
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Figure 1.4. A) Schéma d’exemples de rupture des aggloméajt€arte des régimes de

rupture des agglomérats (d

'aprés Subero et Ghadioi).

32



II. Etude bibliographique

11.1.2.4. Optimisation de I'agglomération

+ Maitrise des conditions opératoires dans la phaseicléation

Les nuclei initiaux sont formés des le contactiduitie pulvérisé avec le milieu solide dans
la zone de mouillage (Figure 11.4b). Cette zoneaggtelée aussi la zone de nucléation. Ces
parameétres nécessitent d’'étre décrits d’'une mapigese dans un contexte ou il est difficile
de reproduire les essais dans le cadre d'un chagediéquipement ou d’'un transfert
d’échelle. Tardo®t al (1997) et Watanet al. (1997), ont été les premiers a standardiser la
description de cette zone en comparant le déhbidigtebution du liant a la taille de la zone de
nucléation et au flux de poudre la traversant. graantation de ces deux derniers parametres
entraine une meilleure homogénéité de la tailleadggomérats et améliore ’lhomogénéité de
répartition du liant au sein du milieu. Listetral (2001) ont, pour leur part, mis au point une
grandeur adimensionnelle afin de maitriser au mleaxconditions opératoires relatives a la
zone de mouillage (Figure 11.5b). Il s’'agit du flud'atomisation adimensionné dont

I'expression est la suivante :

Y, =——- Eq.11.3)

OuV est le débit volumique (frs) assuré par la buse de pulvérisatighest le flux de
poudre traversant la zone de mouillagé.¢t) etd, est la taille moyenne (m) des gouttes
produites par la buse.

Y, est un outil permettant d’évaluer a la fois la géale la distribution du liquide juste apres

le mouillage (Knight, 2004) et le type du mécanigiaenucléation.

Par ailleurs, en fonction du temps de pénétratmihadjoutte tf) et des caractéristiques de la
zone de mouillage, trois mécanismes de nucléatiort pouvoir exister : un mécanisme de
nucléation contrélé par la goutte, un mécanismenaigéation contrélé par la dispersion
meécanique et enfin un régime intermédiaire. Cds tégimes sont représentés sur la carte du
régime de nucléation (Figure I1.5a) ou figure escdse le flux d’atomisation adimensionné
et en ordonnée le rapport entyiemps de pénétration de la goutt)e temps de circulation
de la particulet() (Hapgoocet al, 2003).
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Figure 11.5. (a) Carte de régime de nucléation d’apres Hapgoad (2003), (b) Zones de
mouillage et nucléation d’aprés Saleh et Guigo®920

Dans le régime contrélé par la goutte, le liquidagire dans le réseau de pores génére par les
particules de poudre presque instantanément estidbdtion de taille des nuclei reflete celle
des gouttes. Ces conditions sont réalisées lorkgdlix de poudre a travers la zone de
nucléation est élevé (Aat al, 2008). Dans le régime intermédiaire, plus difi@ contréler,

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

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

hY

interviennent grace a l'agitation (Hapgoad al, 2003). La méthode choisie pour la

distribution du liquide de mouillage n’a alors pld&ffets sur les propriétés des nuclei,

caractérisés par une large distribution de talles gouttes, méme finement dispersées, ont
tendance a coalescer avant d’avoir le temps detieérgans les pores. Cette cartographie
présente I'avantage de s’approcher d’'une relatioctfonnelle faisant intervenir des variables

opératoires directement ajustables.g( vitesse d’agitation, débit de liquide, angle de
pulvérisation du liquidegtc) (Smirani, 2008). Toutefois, de par le manque denées

guantitatives, les limites précises entre les dffiés régimes sont actuellement inconnues.

Afin de pouvoir mieux contréler la phase de nudtggtWildeboeret al. (2007) ont proposeé
le développement d’'un mélangeur-granulateur au d¢equel les phases de nucléation et de
croissance sont physiguement séparées. La zoneuaéation est constituée d'une fine
couche de poudre circulant, par convoyage, sougetled’'un générateur de gouttes
monodisperses. La modification de la vitesse degmesde la poudre sous le jet et des
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caractéristiques de la buse rend possible I'op#titie de la phase de nucléation tant sur le
plan de la productivité que sur le plan de la déalies nuclei formés (taille et répartition
granulométrique maitrisée). Néanmoins, méme dasscoeditions optimales, les nuclei
formés sont souvent issus de plus d’'une gouttaugsecde leur coalescence lors de leur mise

en contact avec la poudre.

+ Maitrise des étapes de consolidation et de croisgan

Outre la maitrise de la phase de nucléation, iegatement nécessaire de maitriser les phases
de consolidation et de croissance.

Cette maitrise passe par la proposition de diftérerodéles permettant le contréle de chaque
phase. Parmi ces modeles, il est possible deleitendele d’Ennigt al (1991) concernant la
coalescence d’agglomérats non déformables.

Ce modele est valide lorsque les forces visquesmatsplus fortes que les forces capillaires et
gue les impacts sont faibles. La coalescence via ke si I'énergie cinétique est entierement
consommeée lors de I'impact soit par dissipatiorsgjweuses au sein du fluide soit par pertes
élastiques dans le solide. Ce modele prévoit gy'iaura coalescence quand le nombre de

StokesSt (Eq. 11.4) est inférieur & une valeur se@t donnée par la relation I1.5 :

st=3 (Eq.11.4)
ou
st =(@+3)Inch) (Eq.IL.5)
e h

Dans I'équation Il.4p, Uy, a ety représentent respectivement la densité des pladicla
vitesse des collisions, le rayon des particulda eiscosité du liant.
Dans I'équation 1.5, h, ha et e représentent respectivement I'épaisseur de la edeh

liquide, la hauteur caractéristique des aspérigésutface et le coefficient de restitution.
Selon la valeur prise p&tet St, trois régimes de croissance seront observéscuerSt
<<St, toutes les collisions conduisent & une coalesceqeelle que soit la taille des

agglomérats, il s'agit du régimeon-inertiel ; lorsqueSt= St on se trouve dans le régime

inertiel et I'aptitude a la coalescence va dépendre deille des agglomérats entrant en

collision ; enfin quandSt>> St le systéme atteint le régime de dépot, a ce staseine
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collision ne conduit a la coalescence. Ce modelenpede prédire la taille maximale des
agglomérats susceptibles de coalescer, il n'infomependant pas sur la cinétique de
consolidation qui va étre fonction de la fréquedes collisions entre les agglomérats (Ennis
et al, 1991).

Les apports théoriques des différents travaux cpéscédemment sont d’'une grande
importance pour la compréhension des phénomeneswaéissau cours de I'agglomération.
Cependant, aucun des modeles proposés n’est uitildigstriellement pour contréler le
procédé d’agglomération du fait de la difficulté@éfinir certains des parameétres y figurant
(lvesonet al, 2001). L’agglomération fait encore I'objet daugieurs études visant a mettre
en place des modeéles plus réalistes et concephaile plus simples a manipuler. Une
nouvelle approche hydro-texturale a été alors dgyele pour décrire le processus

d’agglomération.

11.1.2.5. Approche hydro-texturale de I'agglomératon par voie humide

Le procédé d’agglomération humide par le mouillagée malaxage d’'un milieu granulaire
induit des changements qui peuvent étre qualitatéreg et quantitativement étudiés grace au
suivi des propriétés morpho-granulométriquies. @istribution de taille et forme) et hydro-
texturales i(e. teneur en eau et porosité) des structures présépaeticules natives, nuclei,
agglomérats, morceaux de pate) a deux échell¢gcteelle d’'une entité constitutive.€. les
agglomérats) et a I'’échelle du lit qu’elles consiit. Ruizet al. (2005) ont développé une
approche pour décrire les variations de taillecdmpacité et de teneur en eau d’'un milieu
granulaire humide au cours de l'agglomération edangeur a faible cisaillement. Cette
approche est basée sur la construction du diagramydeo-textural, qui représente les
variations de la fraction volumique solide du miligranulaire (aux deux échelles identifiées)
en fonction de la teneur en eau du milieu.

Les milieux granulaires humides sont des matériagphasiques constitués de trois phases
associées : des particules solides, une phasealdiqaig. eau), et une phase gazeusegy.
mélange d’air et de vapeur d’eau).

Les parameétres décrivant I'état macroscopique damedre humide ont été définis par Ruiz
et al. (2005). Les variables d'état classiques qui caragnt les milieux granulaires humides

sont utilisées sous les hypothéses restrictivemntas :
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(i) Les particules constituant la phase solide sposées parfaitement insolubles et ne
peuvent pas former de réseau aprés mouillage,retcemsidérées comme intrinséquement
indéformables au regard de la déformabilité deskanble ;

(ii) La phase liquide est supposée incompressitbds&milée a I'eau pure ;

(iif) La phase gazeuse est en équilibre thermodymgaenavec la phase liquide (la dissolution

d’air et la vaporisation d’eau sont négligées).

Sous ces hypothéses, la variation de volume dediable est seulement due a la variation du

volume des vides.

A température fixée, lorsque les densités réellesiqliide de mouillageg;, (Eq.11.6) et des

particules solideso, (Eq.11.7) sont connues et en négligeant la masda ghase gazeusey

<< ms et my), trois grandeurs permettent de décrire entieréntes aspects extensifs du
systeme. Ces trois grandeurs sont accessiblesnadare : le volume représentatif du milieu
granulaire Y), la masse d’eaunt) et la masse solidem). Leur connaissance permet de
déduire les variables usuellement utilisées emseieles milieux poreux : la teneur en gau
(Eq.I1.9), la fraction volumique solidg (Eq.II.10), la porosité (Eq.ll.11), I'indice des vides
e (Eq.11.12) et le degré de saturatiSEq.11.13).

o= (Eq.11.6) p. =% (Eq.11.7) d:=2  (Eq.u.8)
V, h
w =" (Eq.11.9)
mS
\% m
=S5 = S Eq.l1.10
v Y (Eq.11.10)
V, V-V
=Y = S =1- HdllL
v v @ (BdLL)
V, V-V, 1-¢
e=—\YL= s = T (=[o/N%
V.oV . (HdLR)
\Y \
S=2h= h Eq.11.13
VERLVERY (Eqg )

Dans les équations 1.6 a 11.18;, V;, et V, représentent respectivement les volumes occupés

par les phases solides, liquides et gazeusesesit la densité du solide. A I'échelle d’'un
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volume élémentaire représentatif fix¢ deux grandeurs extensives (ou deux ratios de
grandeurs extensives) sont nécessaires et suffisapour décrire [|'évolution des
caractéristiques macroscopiques du milieu (Ratial, 2005; Rondet, 2008). Le suivi des
variables @@ w) sur le diagramme hydro-textural permet alors denaitre I'influence du
mouillage sur I'évolution de la fraction volumigqu solide, et donc sur la compacité du
milieu (Figure 11.5). Ce diagramme est borné daaspartie supérieure par la courbe de
saturation, au-dela de laquelle le milieu n’a plesréalité physique en tant que mélange. La
courbe de saturation caractérise la teneur en @aulgquelle un milieu de compacité donnée
voit ses pores complétement remplis par la phagedi (.e. le solide est « saturé » par le
liquide). Au-dela d’'une valeur de saturation égald00%, une séparation des différentes
phases a lieu. Une équation théorique (Eq.ll.2t)difraction volumique solide, la teneur en
eau et le degré de saturation. Cette relationéfstid pour les milieux strictement humides (0
< S<1). A saturationy est égal a la teneur en eay; et le degré de saturation est égal a 1,

d’ou I'expression de la courbe de saturation (EBpIN.

v Y, 1
Pw S)=—* =——=2— = (Eq.11.14)
\4 Vs +Vv 1+d;vl
1
BV ) = ¢(w,l)=m (Eq.11.15)

S sat

Pour un volume et une teneur en eau fixés, I'augatien de la fraction volumique solide du
milieu granulaire signifie que le milieu incorpode solide et expulse du gaz (Figure I1.6).
Pour un volume fixé et une fraction volumique selitkée, le degré de saturation S d’un
milieu granulaire augmente avec l'augmentation aléeheur en eau : la phase gazeuse est
expulsée du milieu granulaire.

L’évolution de I'état hydro-textural du milieu gralaire pendant I'agglomération humide est
ainsi décrite par deux parametres : la fractiomnotue solide et la teneur en eau (Ratial.,
2005). Le diagramme hydro-textural a été utilisér fRondet (2008) pour décrire
l'agglomération humide en mélangeur a faible taexctsaillement pour des matériaux

granulaires utilisés en galénique.
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Figure 11.6. Représentation schématique du diagramme hydrar@xitilisé pour décrire

I'agglomération humide d’un milieu granulaire (atiage Saad, 2011).

La démarche expérimentale des travaux présentés cammanuscrit s’appuiera sur cette

approche hydro-texturale dans le cadre de I'étuee mwhécanismes d’agglomération des

poudres alimentaires.

[1.1.3. Procédés d’agglomération par voie humide

11.1.3.1. Agglomération en malaxeur
* Principe

Cette agglomération s’effectue au sein d’appamgigelés malaxeurs (ou mélangeurs). Ces
malaxeurs présentent I'avantage de pouvoir opérec ales poudres dont la distribution
granulométrique est trés large, et de permettrebonee distribution des liants tres visqueux
(Knight et al, 1998). Le malaxeur joue un double role : d'waet, il permet de bousculer
'ordre des constituants pour former des volumegaires contenant chacun une partie
homothétique des entités présentes dans la cuwdaetre part, de les rapprochafin de

donner au matériau des propriétés homogenes.

Un malaxeur est constitué d’'une cuve (fixe ou aeim@&n mouvement de rotation autour de

son axe principal) et d'un ensemble d’outils desbagye (pales pleines, ajourés ou en forme
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de peigne). Les pales sont soit montées sur destbuanant autour d’'un axe, soit fixées
directement sur la cuve du malaxeur animée d'unvament de rotation. Il existe des
malaxeurs a fort ou faible cisaillement (Figurer)l.La différence entre ces deux types
d’outils réside dans la vitesse de rotation desagui est trés élevée (>10 ni).pour le
premier type de malaxeurs (Castel, 1996 ; Charori®®9). Le mode de fonctionnement du
malaxeur dépend de la position de I'axe principalndalaxage : verticale, horizontale ou
inclinée (Charonnat, 1999).

Outre I'influence du procédé utilisé, nous allonsntner dans le paragraphe suivant que les
mécanismes d’agglomération sont également dépendastparameétres opératoires choisis et

des caractéristiques des matieres premiéres aiagies conditions de formulation.

(@) (b)

Figure I.7. Exemples de mélangeurs (a) a fort taux de cisadig (Saleh et Guigon, 2009)

et (b) a faible taux de cisaillement (mélangeupigate, VMI, France).
» Parametres influents I'agglomération en mélangeur
A I'échelle du procédé, deux principaux facteursuyemt agir sur le phénomene
d’agglomération : I'un est lié aux caractéristiquiksmouillage et l'autre est lié a l'intensité

d’agitation.

Parameétres opératoires associés au liguide de niagé :

- Mode d’apport du liant : La mise en contact entre le liquide et la poudret [3’effectuer

soit par versement d’'une nappe soit par pulvédeale gouttes, suivant un mode de
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répartition propre a la méthode employée. La méhamldistribution du liant impacte la taille
des nuclei et le mode de croissance des agglom@aight et al, 1998). Ce point a fait
I'objet d’'une étude réalisée par Scettal (2000) dans laquelle les auteurs ont montré que,
comparativement au procédé par pulvérisation, tecgmé par versement généere de gros
agglomérats relativement « poreux », dont la vteds croissance est rapide. Ce mode est

également responsable d’'une plus grande hétéragdteérépartition du liant.

- Taille des gouttes :C’est un parametre clé qui a fait I'objet de nonuilses études dans le
cadre des procédés de granulation en malaxeur dafor de cisaillement, et pour lequel le
liquide est distribué au moyen d’'une buse de pidaéon. La taille des gouttes a un impact
sur leur temps de pénétration au sein du lit dedlmo(Ax et al, 2008), sur la répartition de
liquide au sein du mélangeur pendant la phase diation, sur la durée de la phase de
consolidation (Gluba, 2003) et la cinétigue dessance des agglomérats (®¢al.,2002). Il

a effectivement été montré (Waldie, 1991 ; Schaafstral, 1998) qu'une goutte tendait a
former un agglomérat dont le diameétre est corrdélai de la goutte par une loi puissance :

d, =d? (Eq.11.16)

oud, est le diamétre de I'agglomérak, est le diameétre de la gouttereest une constante

dépendant de la nature du liant et de celle delalg mouillée. L’'augmentation de la taille
des gouttes induit également un élargissement disteabution de la taille des nuclei, ceci
tout spécialement lorsque la nucléation s’effegiaele mécanisme d'immersion (Ceylan et
Kelbaliyev, 2001 ; Abbergest al, 2002 ; Vilhelmsen et Schaefer, 2005).

D’autres travaux d’Abbergest al (2002) ont étudié I'influence du rapport entreddle des
gouttes et celle des particules natives sur lectire des agglomérats formés. Ces derniers
présentent, dans le cas ou le rapport est faibke structure ouverte puisqu’ils sont formés par
la coalescence de particules humides en surfacgsréFll.8a). Par contre, les agglomérats
sont plus denses lorsque le rapport est élevé r@igiuBb) et présentent une structure
intermédiaire quand le rapport tend vers 1 (Figuge).

Ainsi, les nombreuses études réalisées sur l'infltaede ce paramétre opératoire montrent

bien I'enjeu de sa maitrise pour I'améliorationoduntrdle de I'agglomération.
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Figure 11.8. Photographie MEB d’agglomérats formés avec desgtiille des gouttes /taille
des particules différents : a) ratio faible, b)aaevé, c) ratio voisin del d’aprés Abberger
al. (2002).

-Débit du liant et position de la buse plus le débit d'apport d’eau augmente et plus la
vitesse de croissance des agglomérats est élegbaafSmaet al, 1999). En ce qui concerne
la position de la buse relativement a la surfacditdie grains, plus elle est haute et plus la
surface mouillée est grande (si le jet est coniq@eki réduit la tendance des gouttes a
coalescer et par conséquent entraine la réductda thille et de la distribution des nuclei

formés.

Intensité d'agitation:

La force de cisaillement exercée au sein du malaxawavoir une influence sur la structure
interne (porosité) mais aussi sur la forme de laggrat. Son augmentation va faciliter la

dispersion du liant en augmentant le flux de poadréravers de la zone de nucléation. Ceci

entraine une diminution de la taille des agglonsédat fait de la diminution de la quantité de

liant disponible par unité de volume de poudregbreet al, 2001).

Parameétres de formulation

Ce sont des parametres essentiellement liés aleergu liant et de la poudre a agglomérer.
- Teneur en liant: 'augmentation de la teneur en liant est propic#accélération du

phénomeéne de consolidation (Tetral, 2006 ; Ivesomt al, 1996) du fait du pouvoir
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lubrifiant du liquide de granulation permettant tgarrangement des particules dans une
configuration plus compacte. Au-dela d'un certaguik la poursuite du mouillage va
cependant conduire a une transition mécanique auscde laquelle les agglomérats

deviendront plus déformables (Knight, 1993).

- Viscosité du liant: une viscosité élevée va altérer la distributawn liant au sein du
mélangeur, modifier les mécanismes de nucléatiorfaeiliter la coalescence par les

dissipations visqueuses (lvesetal., 1996).

- Tension superficielle du liant: la résistance des agglomérats diminue avec ladensi
superficielle du liant (lvesoat al, 1998 ; Knight, 2001) du fait de sa relation alsesuccion
capillaire. Des travaux de Ivesen al.(1998) ont également montré que la diminution de la
tension superficielle du liant vaugmenter la vitesse de consolidation des aggldasméta

diminuer le seuil de contrainthynamique de la formulation.

- Taille des particules: plus la taille des particules est petite et plasvitesse de
consolidation et de croissance est ralentie. Cg&icd@ a une augmentation de la densité des
frictions interparticulaires et une diminution detéille des pores au travers desquels le liant
peut étre éjecté (lvesaat al, 1998 ; Van der Driest al, 2003). Abbergeet al. (2002) ont
observé que l'augmentation de la taille des paddginduit une augmentation de la taille des

agglomérats suite a 'amélioration de la densiftcaet du phénomene de coalescence.
11.1.3.2. Agglomération en lit fluidisé

Il s’agit d’'un procédé demise en contact de trois phases : solide, liquidge, permettant a
la fois 'agglomération, le séchage et éventuelleint@ mise en forme. Comme illustré sur la

figure 11.9, il peut étre continu ou discontinu awdifférents modes de fluidisation et d'apport
du liant (Castel, 1996 ; Saleh et Guigon, 2009).
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Figure 11.9. Différents types de lit fluidisés granulateursafafés Saleh et Guigon, 2009).

L'agglomération humide en lit fluidisé résulte défédents phénomenes, compétitifs ou
conseécutifs (Deleuil, 1990 ; Saleh et Guigon, 2009)

> la fluidisation des particules solidelans un courant ascendant d’air chaud permettant
leur individualisation et leur contact de fagonaadére ;

> le mouillage de la surface des particulgslisé par la pulvérisation d’'un liquide (eau
si les particules sont hygroscopiques, solublas saution de liant adéquat si les particules
sont « inertes », non solubles), grace a une Haségau dessus ou au sein du lit;

> les collisions entre particules mouilléaksoutissant a la formation de ponts liquides ou
visqueux. La force d’adhésion/collage entre palgswest fonction de la taille des particules,
des propriétés physico-chimiques de la solutiorvgridée et de la nature des particules,
notamment leur interaction avec I'eau (hygrosca@jcsolubilité, effet plastifiant, transition
vitreuse) ;

> le séchageayant pour but de transformer les ponts liqumlesemi-liquides en ponts
solides, augmentant ainsi la cohésion des agglasgra

> l'attrition des particules (non recherché) suite aux congwsintécaniques (collisions

particules — particules, particules — parois) ssip@r les agglomérats formés.

Le phénoméne d'agglomération n’est possible quesqler les forces d’adhésion
interparticulaires deviennent supérieures aux dm désagrégation exercées par le milieu
externe (Saleh et Guignon, 2009). Le séchage di@t dontrolé afin d’éviter la prise en
masse du lit de particules, s'il est insuffisant, il est trop important, la croissance par
enrobage voire le séchage des gouttes de liquihas gu’il y ait eu un contact avec les

particules (Figure 11.10).
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» Description des phénomenes mis en jeu dans le lilisé

* Fluidisation

La fluidisation est une technique largement utdisians les industries alimentaires (séchage,
surgélation,...). Elle consiste a mettre en suspendies particules solides a I'aide d’un
courant ascendant de gaz (air). On observe I'exparthi lit de particules et le systéeme di-
phasique solide-fluide s’apparente a un fluide envement (Krimitsas, 1995).

Selon la vitesse d’air (noté&y") traversant le lit de particules, différents cartpments
sont observés (Laguerie, 1994 ; Shilton et Nirgn]&93) (Figure 11.11) :
- A vitesse d’air tres faible, le gaz s’écoule a ¢&ravle lit de particules qui restent
immobiles : aucune fluidisation ne se produit fike). La perte de charge subie par l'air
augmente aved, (relation d’'Ergun (Eq.11.17)).
- La fluidisation commence lorsque, devient supérieure & vitesse minimale de
fluidisation (notée"Un¢"), qui correspond a la mise en mouvement de laiélex particule
immobile. Il y a alors équilibre entre les forces pesanteur et les forces de frottement
exercées par le gaz sur les particules.
- En augmentant encore la vitesse de I'air, al gxpansion progressive du lit de particules
sans augmentation de la perte de charge qui estacita dans tout le domaine de fluidisation.
Dans ce régime, appelié fluidisé, on considere que les particules sont parfaiteragitées
(en suspension homogéne). Pour des vitessesétBaies, on observe la formation de bulles
d’air dans le lit fluidisé ; la fluidisation deviemétérogene. Ce régime de vitesse est dit
"bullage” ou "bouillonnage”. A mesure que la vieessigmente, les bulles d’air au sein du lit
sont de moins en moins discernables. La limite e du lit tend a disparaitre, la
fluidisation devient turbulente. A ce stade, laesie du gaz est égaldaavitesse limite de
chute des particulegotée"U;").
- LorsqueU, > Uy, toutes les particules sont entrainées par Laiit n'est plus fluidisé, mais
entrainé, c’est le phénomeénexfrainemenbu detransport pneumatique
De ce fait, le domaine de débit d’air a utilisenslda pratique pour avoir un lit fluidisé
correspond a des vitesses d’air comprises entrigelsse minimale de fluidisation et la vitesse

terminale de chute des particulek < Uy < U.
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Figure 11.10. Mécanismes mis en jeu lors de la croissance déisylas en lit fluidisé
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Figure I1.11. Régimes de fluidisation dans un lit cylindriquept@s Kunii et Levenspiel
(1991).
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Les régimes décrits ci-dessus ne sont néanmoinipservables pour tous les types de
poudres ; ils dépendent de I'aptitude de la poadétre fluidisée. En considérant le diamétre
des particulesd;), Gerldart (1973) décrit 4 comportements difféseen fonction de la
différence de masse volumiqus € pa) entre les particules et 'air (Figure 11.12) :

- Le groupe A poudres fusantes, fines (20 a 1000um) et légeressgnvolumique vraie
inferieure & 1500 kg/M, caractérisées par une forte expansion du litrf@ttodextrine).

- Le groupe B: poudres sableuses dont la taille moyenne estgéngéent comprise entre 80
et 800um et la masse volumique vraie entre 150@@®0 kg/ni. Elles sont caractérisées par
une faible expansion du lit ; on observe lors de feiidisation la formation et la coalescence
de bulles d’'air au sein du lit. Cette catégoriepeidres est la plus appropriée pour les
procédés en lit fluidisé tels le mélange, le séehéiggglomération ou I'enrobage (Deleuil et
al., 1994).

- Le groupe C. poudres fines cohésives (<100 um), difficilemintlisables (farine, talc) ; le
mouvement des particules est entravé par des féteesostatiques agissant a leur surface.

- Le groupe D: poudres granuleuses d’une taille > 800 um, ¢éraées par une fluidisation
turbulente. Parmi ces matériaux on peut trouvegtaems et les agglomérats.

Il est donc possible de prédire globalement le aotement d’'une poudre de caractéristiques

données en lit fluidisé.

10000

E
Z T \
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5E \ D
g sablenuses .
3 :‘:j A \ granulenses
E" - ISantes
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2 o
2 c
o o
= coligsives

100 H
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Diameétre des particules

Figure 11.12. Classification de Geldart pour les particulesdasi selon leur aptitude a la
fluidisation d’aprés Bimbenettal. (2002).

Plusieurs méthodes de calcul de la valeurlig™ont été proposées par Shilton et Niranjan
(1993), Chulia et Pourcelot (1994) ou encore Lagufr994) ; néanmoins, la plus citée est
celle obtenue en égalant I'expression de la pertehdrge du gaz dans le lit fixe (relation
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d’Ergun) a celle de la perte de charge du gaz taftisfluidisé (Kunii et Levenspiel, 1991)
(Eq.11.19).

» Lit fixe (relation d’Ergun — Régime intermédiaire)

AP _150(-&YuU, L L75(e pY 2

Eq.ll.17
H £3d§ ed (Eq )

p

« Lit fluidisé (équilibre entre les forces de frottem du gaz sur les particules et le poids

apparent de ces particules) :

S=-o)p, Ao (Eq.11.18)

oUAP est la perte de charge subie par le gaz a trévétsle particules (Pa = kg/(m)}
H est la hauteur du lit de particules (m),

U, est la vitesse d'air (m,

¢ est la porosité du lit,

Ua €St la viscosité dynamique d’air (Pa.s),

pp €st la masse volumique des particules (Ky,m

pa st la masse volumique du fluide gazeux (k§,m

g est I'accélération de la pesanteur (ALs

Au minimum de fluidisation, ces deux équations samifiées et on a donc :

150(1- £, YUY oy , L75(EE,, PY S, _
god? ghd,

L-&. )P, —P.)9 (Eq.11.19)

oU &n est la porosité du lit de particules a vitesseimméahe de fluidisation (Iégerement
supérieure a la porosité du lit fixe).

Umsaugmente avec la tailled et la masse volumiquey) des particules.

Cas du lit fluidisé conigue

Les paragraphes précédents sont relatifs auXuigidés cylindriques. Lorsque les particules
ont une répartition granulométrique large, on @ues a dedits coniquescommuns dans le

domaine alimentaire. Cette forme conique du litiessine vitesse superficielle du gaz élevée
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en bas du cone afin de fluidiser les grosses pdas¢c et une vitesse plus faible en haut
(diametre élevé) afin d’éviter 'entrainement pnetioue des fines (Dumon, 1981 ; Bimbenet
etal., 2002).Ainsi, dans un lit conique, on peut définir, sePeng et Fan (1997), Jing at
(2000) et Shan etl. (2001) cing régimes de fluidisation : lit fixet partiellement fluidisé, lit
complétement fluidisé, régime de transition etmégturbulent (Figure 11.13).

* Formation de ponts liquides

Les particules solides en suspension dans le ditdifé sont humidifiées en surface par
pulvérisation d’un liquide afin de leur conférersdaropriétés d’adhésivité et d’assurer ainsi,
dés leur mise en contact, leur augmentation die tadr I'établissement entre elles de ponts
liquides ou visqueux.

Dans le domaine de I'agglomération humide et sédodegré de saturatioB de I'amas de
particules (défini comme la fraction volumique tEspace interstitiel occupé par le liquide),
guatre états de ponts liquides sont identifiest gendulaire, funiculaire, capillaire et goutte
(Figure 11.14). Dans le cas de l'agglomération énfluidisé, ou le diametre des gouttes
pulvérisées est généralement tres inférieur a delsiparticules et ou il y a séchage simultané,
seul I'état pendulaire est attendu (au-dela ilpyise en masse).

La formation des ponts liquides entre particulesspgar différentes étapes :

- la pulvérisationdes gouttes de liquide ;

- lescollisionsgoutte-particuleet le mouillage de la surface des particules ;

- lescollisionsparticules — particules

Lit fixe

particules
7~ Région h%a
fluidisée nof T oneyad
2 ! air'
Lit fluidisé parfiellement & Lit fluidisé
bosse oscillante
'..( ._L.
L85 5H noyauen
r-l_' IJ‘J’ : ¥ zg-zag
I_l. { 1 [ ] ]
Régime de transition Eégime turbulent de fluidisation

Figure 11.13. Régimes de fluidisation dans un lit conique d’agtéag et Fan (1997).
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25% =5 = 80%
fimiculaire

Figure 11.14. Différents états d’agglomérats humides en fonatiordegré de saturatic
(Saleh et Guignon, 2009).

- Pulvérisation du liguide

Différents types d’atomiseurs sont utilisés poupldvérisation du liquide : turbines, buses
pression ou pneumatiques (mono ou bi-fluide).

Pour I'agglomération en lit fluidisé ou les délstmt faibles, les buses permettent I'obtention
de différentes géométries de cdnes de pulvérisataine creux, cdne plein ou jet plat.
L’angle du jet de pulvérisation, pour les buseéllides, varie entre 20° et 60°. La pression
de I'air comprimé (0,15 a 0,8 MPa) conditionne 4dllé des gouttes et la profondeur de
pénétration du jet dans le lit de particules. Lspdrsion du liquide en petites gouttes (5 a 300
pum) est assurée par les forces de cisaillementéagmpar I'air (ou gaz) d’atomisation sur la
phase liquide.

La taille et la distribution de taille des goutfeemées par la buse est fonction du type de buse
utilisé, de la nature, débit, concentration, temsioperficielle et viscosité du liquide pulvérisé.
Par alilleurs, la cinétique de l'agglomération estiuencée par la configuration de la
pulvérisation, la vitesse des gouttes et leur delgrénélange avec les particules fluidisées
(probabilité de collision). En général, les condiscopératoires de pulvérisation sont fixées
apres la réalisation d’essais préliminaires darss églipements pilotes, un modéle simple

reliant la pulvérisation et la cinétique d’agglomatésn n’existant pas a ce jour.

- Les collisions en lit fluidisé

L’agitation permanente des particules du lit fla&iprovoque, en fonction de la nature des
especes entrant en contact, deux types de coHisiaoutissant a la formation de ponts

liquides, ceux-ci participant a 'augmentation dedille des particules :
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- contacts gouttes — particules ;

- collisions particules — patrticules.

» Contacts gouttes — particules solides

Cette étape peut se décomposer en trois niveaux
1-La collision des gouttes avec les particules : les gouttessepéarticules doivent d’abord
entrer en contact avant qu’il y ait adhésion. Sétanda eal. (2001) la vitesse de dépot du

liquide (Am) a la surface des particules peut étre exprimmééeproduit de la quantité de

collisions {ic) et de la quantité d’adhésion (h) qui sont farcties paramétres du procédé et

des propriétés physiques des gouttes et des pasticu

Am =p.c.h (EqQ.11.20)
d
avec: h :Ca°'77°6Re;2'1(d—g)‘ Loz6 (Eqg.11.21)
p
u_d
Re, =2 9Pa (Eq.11.22)
Ha
—1 dg —0,314
nc =Re, (d—) ' (EqQ.11.23)
p
U
Ca=—sft (Eq.11.24)
UL

ou Ca est le nombre capillaire et;fenombre de Reynolds pour les gouttes.

2- Aprés contacentre la goutte et la particule, on observe ai¢tbond soit lacapturede la
goutte par la particule. L’efficacité de I'nmpacstefonction de la vitesse des gouttes ; au-
dessus d’'une vitesse critique (noték™), les gouttes rebondissent a la surface descpéet

et n’y adhérent pas. Dans le cas d’'une goutte min¢racollision avec une surface horizontale
seche, la vitesse critique est donnée par I'exfmeste Link et Schlunder (1997) qui suit :

- 4u,
Ye d,p, ((3tan@ /2)+ taR @ 12)7° )(tah q /2) (Eces)
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ou w_ est la viscosité du liquide, dg : diametre de datte, p. est la masse volumique du
liquide, 6 est I'angle de contact entre la goutte et la palgic

La mesure de l'angle de contad""entre le liquide et le solide (Figure 11.15) petmn

d’estimer la mouillabilité d’'une surface plane parliquide donné (Saleh et Guigon, 2009) :

v 0 = 0, le mouillage est parfait,

v 0° <6 < 90°, le solide est mouillable (hydrophile) a degrés divers ;

v 0 > 90°, le solide est non mouillable (hydrophobe).

#<90°,"", . 6>00°
i * i Lo

.':\‘ _-\.-'.-

a) Systeme mouillant b) Systeme non mouillant

Figure 11.15. Mouillage d’'une surface plane solide par un ligui8aleh et Guigon, 2009).

3- L'adhésiondes gouttes a la surface des particules dépena nature du liquide, de ses
propriétés physiques (composition, tension de sarfaiscosité, température), de la surface

du solide, des températures au sein du lit.

Durant le procédé d’agglomération, la températtiihemidité a la surface des particules et

au sein des ponts évoluent du fait de la pulvéoisatt du séchage concomitant ; ceci affecte
les forces d’adhésion entre les particules. Aimsirtains composants de la surface des
particules (ex. sucres) peuvent subir une transitbom passant de I'état cristallin/amorphe a
I'état vitreux (particules + eau pulvérisée). Sin’augmente la température ou I'’humidité

autour de ces particules, celles-ci deviennentantds a une température dite "de collage"
(notée T) qui est liee a la température de transition vgez(notée J) par : T. = Tq + 30°C.

Ty et Tc dépendent de l'activité de I'eau a la surface pisicules qui évolue au cours du

séchage. Ces conditions correspondent a une Wisoo#iique a la surface des particules.

Palzer (2004) a montré que I'on peut identifier mégion « collante » dans I'appareil ou le

couple « température / activité de I'eau » du pitosiel trouve entre les courbes: T f(a,) et

Ty = f(aw). Il est ainsi possible de maitriser I'aggloméatdes particules par pulvérisation

d’eau. Lorsgu’un liant est utilisé 'adhésion dégenla fois des propriétés du liant et de la

surface des particules.
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» Les collisions particules — particules

Trois mécanismes de croissance des particulestidondu nombre de Stokes, ont été
identifiés par Ennis adl. (1991). Le nombre de Stokes (Eq.ll.4) compareel§ie cinétique
de collision et I'énergie dissipée du fait de lacasité du liquide. Une collision entre deux
particules est efficace si le nombre de Stokegéstieur a la valeur critiqust’ (Eq.l11.5) : la
viscosité du film liquide entre les deux particutgs entrent en collision est suffisante pour
dissiper leur énergie cinétique et éviter qu’iliyrabond. Il y a plusieurs expressions pour St,

les plus utilisées étant les suivantes :

* Rhodes (1998), Adetayo et Ennis (2000) :

d U
St:M (Eq.11.26)
l6uL
* Adetayo etal. (1995), Snow eal. (1997) :
8o, ru’
st=Pele” (Eq.11.27)
ouL

ou la vitesse relative de collision entre les patés pour le cas spécifique du lit fluidisé est

U° =12 U,/ th, avecUy la vitesse des bulles dans le lit fluididg|e diametre des bulles du

lit fluidisé etr, le rayon des particules

QuandSt < St’pour toutes les particules, le régime de croissales particules est dibdn-
inertiel" ; toutes les collisions sont efficaces, la craig® des particules par agglomération
est tres rapide. Dans ce cas, la croissance défeeladviscosité de la solution, de la taille des
particules et de I'énergie de collision. Quand pesticules commencent a grossat,~ St’
pour certaines particules, le régime devianertiel’, il y a ralentissement de la croissance.
Finalement, quand la valeur moyenne de St est c@hlgaaSt’ pour toutes les particules, la

croissance est équilibrée : il y a & la fois ruptetragglomération (Yet al, 1999).
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e Consolidation par séchage

Le séchage a pour but la stabilisation hydriguenétanique des agglomérats. Le retrait
mécanique induit par le départ d’eau associé éatestormation des ponts liquides en ponts
solides, assure la consolidation des agglomérats.

Si le séchage est trop intense, on peut obsena@issance de chaque particule par dép6t du
liant qui seche a la surface des particules avalilt yjait collision (pas de croissance si le
liant est de I'eau), ou bien, s'il est insuffisard)a peut conduire a la prise en masse du lit.

Aussi, la détermination de I'humidité des partisuteut au long de la granulation permet
d’identifier les conditions de débit de la soluti@®e pulvérisation pour lesquelles le
phénomeéne d’agglomération est possible.

La répétition des étapes de mouillage, collisionséthage conduit a la croissance par

agglomération des particules.

En général, I'étape de séchage peut étre (i) déseute I'agglomération, c’est le cas de
'agglomération en malaxeur puis du séchage coifveatcouche mince, ou (ii) couplée a
'agglomération comme en lit fluidisé. Le séchagrutpétre modélisable par des bilans de

matiere et de chaleur dans le lit fluidisé ou lehsdr convectif.

e Zones thermiques dans le lit fluidisé

Bien que la fluidisation des particules sechestdhuidisé permette d’obtenir une suspension
homogene dans la cuve d’agglomération, il a étéomémd que, du fait de la pulvérisation des
gouttes d’eau, trois zones thermiques apparaisiaTd le lit fluidisé (Turchiuletal., 2010 ;
Maronga et Wnukowski, 1997, Heinriethal., 2003) :

- Une zone "de mouillage", sous la buse de pulatas, dans laquelle il y a mouillage des
particules et évaporation du solvant (eau) puleé(iSigure 11.16) et ou les gradients de
température et d’humidité sont importants.

- Une zone "isotherme", autour et sous la zone deillage, ou I'air de fluidisation et les
particules sont a la méme température, définie ceraniempérature du lit. Dans cette zone,

il N’y a ni transfert de matiere, ni transfert dealeur.

54



II. Etude bibliographique

- Une zone de "transfert actif’, en bas du lit degielle le gradient de température est trés
grand. La température de I'air est supposée dimili&airement a mesure qu’il monte dans

cette zone.

Buse bifluide

1
Hy =24 cm

-
Adr chand de finidisation

Figure 11.16. Schéma des zones thermiques identifiées dans fluidisé conique en
présence d'un jet de pulvérisation d’eau (1 : zactere de mouillage, 2 : zone isotherme et

3 : zone de transfert actif de chaleur), d’apreshuli et al. (2011).

Pour subir le processus d’agglomération, les padescdoivent passer par la zone active de
mouillage ou leur surface est mouillée. Ainsi, Ewne de cette zone et la probabilité de
passage des particules dans cette zone sont desrfa@nportants dans la croissance des
agglomérats.

Les agglomérats finaux doivent étre suffisammerides pour résister aux contraintes de
production, manutention et transport. Mais pourgexpriétés spécifiques d’instantanéité par
exemple, les ponts doivent pouvoir se désintégrdisgoudre facilement dans I'eau. Cet
exemple indiqgue que les fonctions d'usage attendopegvent comporter des aspects

sensiblement antagonistes.
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» Parametres influencant I'agglomération en lit fluidsé

Les facteurs influencant la qualité des poudregrolds par agglomération en lit fluidisé
peuvent étre classés suivant trois catégories gpemtent de I'appareillage utilisé, des
conditions opératoires et de la nature du prodUableau I1.1). Ces facteurs concernent
essentiellement les conditions de séchage daiisfleidisé, la circulation des particules, la
taille des gouttes du liquide pulvérisé et la fotiota des ponts (Aulton et Banks, 1981 ;
Ormoset al.,2003 ; Schaefer et Worts, 1978).

Tableau II1.1: Classification des paramétres d’agglomération dih fluidisé
(d’aprés Jimenez, 2007 adapté de Aulton et Bart&l)1

Paramétres technologiques  Parameétres opératoires Paramétres de formulation

- Grille de distribution d’air | - Charge initiale de particules | - Liant : type et quantité

- Forme de la cuve - Fluidisation: débit, - Solution de liant nature,

- Position de la buse par | température et humidité de I'ajrconcentration, température,
rapport au lit de particules | de fluidisation viscosité

- Atomisation: type de buse et| - Particules: nature, taille,
configuration, débit du liquide,| solubilité, aptitude au

débit et pression de I'air de mouillage par le liquide
pulvérisation pulvérisé, état de surface,

fluidisation

* Influence de la pulvérisation

Le débit du liquide pulvérisé, sa concentratiorsiafjue la taille des gouttelettes pulvérisées et
la forme du jet sont autant de paramétres quiemibent le procédé d’agglomération.
Différentes études ont montré que 'augmentationiéhit de la solution pulvérisémnduit a

la formation d’agglomérats de taille plus élevéeni@s et Pataki, 1979 ; Walde al, 1987 ;
Niskaneretal., 1990 ; Dewettincletal., 1998 ; Pont, 2000).

L’augmentation de l@oncentration de la solution de pulvérisatiqdonc, de la quantité de

liant) favorise I'augmentation de la taille des laggerats en favorisant 'adhésion des
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particules entre elles jusqu’a une concentratiamtéi (Ormos et Pataki, 1979 ; Rohera et
Zahir, 1993 ; Wan et Lim, 1991). Au-dela de cettmaentration limite (dépendant de la
nature du liant), on n'observe plus d’augmentas@nificative de la taille des agglomérats
(Schaefer et Worts, 1978 ; Pont, 2000 ; Wan et lig®la ; 1991b), mais plutdt, la formation
d’agglomérats plus petits et plus friables (Ormo$ataki, 1979 ; 1991 ; Turchiudt al.,
2005). Ceci est d0 au fait qu'au-dela de cette eotmation, I'agglomération se produit
tellement vite que la structure des agglomératpasle temps de se consolider.

L’effet de lataille des gouttelette§onction de la buse, de la pression de pulvéasat de la
viscosité du liquide pulvérisé) est particulierememarqué sur la taille finale des formes
élaborées. Waldieet al. (1987) ont démontré qu’'une diminution de la taifles gouttes
pulvérisées (solution de polyvinyl pyrrolidone P¥P%) entraine une diminution de la taille
des agglomérats formeés (lactose et billes de velielen concluent que la formation des
agglomérats peut étre due a la combinaison de epintdividuelles avec des groupes de

particules fluidisées et non a des collisions bawi

* Influence de la charge initiale

Unecharge initialede particules trop importante rend la fluidisatinefficace et conduit a la

formation d’amas dus au mouillage local et en exigssparticules mal fluidisées.

* Influence des autres parametres

- Une augmentation ddébit de I'air de fluidisation(agitation importante) entraine une
abrasion importante des particules et augmentélé d’évaporation du liquide pulvérisé, en
diminuant, par conséquent, l'efficacité de I'op@ématde mouillage et de granulation.

- Latempérature de I'aide fluidisation influence principalement le déthi€vaporation du
liquide pulvérisé : une température tres élevéedoibrau séchage important et rapide des
gouttelettes en vol (avant qu’elles n’atteignerst particules qui ne sont alors presque pas
mouillées). Cela entraine la formation d’agglomemd¢ petite taille. Une température trop
faible conduit en revanche a un séchage insuffidastparticules mouillées qui subissent une
agglomération incontrdlée se traduisant par ungepen masse du lit de particules. De plus
pendant la durée du procéde, la composition desticplas peut étre modifiee par des

réactions dépendant de la température impdsgeprésence de constituants amorphes, cela
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modifie les conditions d’humidité pour lesquelles Iparticules sont collantes (transition

vitreuse).

[1.2. Poudres alimentaires

Les poudres alimentaires sont utilisées, dans uUStie agro-alimentaire, en tant
gu’ingrédients et matiéres premieres (farine, séeyawlorants, ardbmesfc) entrant dans la
fabrication d’aliments, mais également sous la #whe produits finis consommeés en I'état
(chocolat en poudre, poudre de lait, sucre, gra@ecouscous, semouleic) (Barbosa-
Canovast al, 2005). Ce sont des matériaux complexes de parlggine agricole qui leur
confére une grande diversité et une importanteabdité quant a leur comportement et a leurs
propriétés (physique, chimique et de structure)u{lega, 2005; Ubbinket al, 2008). Les
caractéristiques des particules jouent un roleraedans les mécanismes impliqués pendant

les étapes de production.

[1.2.1. La semoule de blé dur

Il .2.1.1. Définition et propriétés physico-chimiqgues

La semoule est définie par @dex Alimentariugomme étant le produit obtenu a partir des
grains de blé durTgiticum durun) par un procédé de mouture au cours duquel leetda
germe sont essentiellement éliminés et le resteregé a un degré de finesse adéquat (Codex
standard 178, 1991).

La composition chimique de la semoule est étroiténige a celle de blé dur et au
diagramme de mouture (nombre de passages d’exinacti

Généralement, la semoule contient 80% de glucit®# sous forme d’amidon (amylose et
amylopectine) et 2% sous forme de sucres réductBllesest, également, composée de 10 a
16.5 % de protéines dont 80 a 85% sont des pratéieeéserve. Les pentosanes sont présents
avec un pourcentage de 1.5 a 3% : ce sont desnargtanes (polymeres de xylose)
possédant une propriété de gélification exceptibmnet des oxydases jouant un réle

important dans la couleur jaune des pates alimestéChristele-Icard, 2000).
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On distingue, selon la granulométrie, différentaségories de semoule dont chacune est
obtenue par une succession de plusieurs broyagess.différents types de semoule sont
présentés dans le tableau 1.2 (Feillet, 2000).

Tableau 11.2. Classification de la semoule produite en Franed|g, 2000).

Catégorie Etendue granulométrique (um) Utilisation
SSSE 180-500 Pates alimentaires de qualité
supérieure.
SSSF 140-250 Pates alimentaires de qualité
courante.
MG 1120-1600

SSSG 710-1120 Semoules vendues en |'état.
SSSS 450-710

SSSS 250-450

La teneur en eau de la semoule est de l'ordre de %4 et peut varier légerement selon
'origine de la semoule (transport, stockage, e#t.Je mode de conditionnement (Codex
standard 178, 1991).

Il .2.1.2. Technologie d’agglomération de la semoell: cas du couscous

Le couscous est un produit alimentaire trés andrerenté il y a environ 3 000 ans par les
Berbéres en Afrigue du Nord (Abecassisal, 2012). Sa consommation s’est étendue de
I'Afrigue du Nord a de nombreux pays d’Afrique Cexté, d’Europe et aux Etats-Unis. Les
frangais sont les premiers consommateurs de cosisedustriel avec environ deux tiers de la
production industrielle mondiale. Depuis une quingad'années, les lignes industrielles
deviennent de plus en plus spécifiquement adapp&es optimiser les performances
industrielles et la qualité des produits.

Selon la norme AFNOR (1997), le couscous est umealt constitué exclusivement de
semoule de blé dur et présentant les caractérestigpiécifiques du blé dliriticum durum

Le procédé de fabrication du couscous se composeiderincipales étapes :

- la premiere étape correspond a la formation dengraie couscous humides par le
processus d’agglomération humide suite aux opdémstide mouillage, malaxage, roulage et

tamisage.
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- la deuxieme étape correspond au traitement theerdgs grains de couscous humides par
une cuisson a la vapeur (a 100 °C) permettantidéleynent du produit fini et la gélatinisation
de I'amidon.

- la troisiéme étape consiste a stabiliser les g@énsouscous cuits par un séchage (2C30
assurant une durée de stockage prolongée des goEnsouscous secs (Cuqg et
Abecassis, 2012).

Avec seulement une vingtaine de publications etdisedisponibles a ce jour, les descriptions
techniques et scientifiques de la graine de cowsdemeurent encore tres parcellaires.

A I'échelle industrielle, la conduite de I'étapagdilomération est stratégique car elle contréle
directement les performances des lignes de pramucBette étape peut en effet générer des
guantités importantes de produits a recycler (tn@s ou trop petits) qui représentent des flux

jusqu'a 2,5 fois supérieurs aux flux de la semaoatese (Cuq et Abecassis, 2012).

La compréhension des mécanismes d’agglomératiota demoule de blé dur ainsi que
l'identification de la loi d’association des patties est un enjeu majeur dans ce travail de

these.

[1.2.2. La poudre de lait

Le lait est un produit alimentaire qualifié de cdexe qui est constitué de protéines, de
lipides, de lactose et de sels minéraux. Il estsfmeé en poudre par séchage en tour
d’atomisation pour le conserver plus longtempsfdgrction de la teneur en matiéres grasses
(MG), on distingue trois types de poudres: poudréad entier £26% de MG), poudre de lait
partiellement écrémé (entre 1,5 et 26 % de MG)etpe de lait écrémé (~0% de M@Epnt

la composition est donnée au tableau 11.3. lls patvaire I'objet, dans certaines conditions,
d’ajouts d'additifs alimentaires (stabilisants, ésifiants, antiagglomérants) (Codex standard
207, 1999).
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Tableau I1.3. Composition des poudres de lait (% en poids) (€stiendard 207, 1999).

Composants Lait entier Lait partiellement  Lait écrémé
écrémeé

Matiere grasse laitiere: 26 a 42 15426 1,5

Protéines (minimum) 34 34 34

Lactose 19a35 35a59,5 59,5

Eau (maximum) 5 5 5

Quelle que soit sa catégorie, une bonne poudraiderésente les qualités suivantes:

 Bonne aptitude a la reconstitution permettant aobt facilement un liquide
homogene, exempt de particules macroscopiques. ddfeend des propriétés de
mouillabilité, de dispersibilité et de solubilité ¢ poudre de lait;

» absence de saveurs anormales (goUt de cuit, d& ldgitance, etc.);

» absence de germes pathogenes (salmonelles, stepipys), de toxines et de micro-
organismes capables de nuire a sa conservatiorsou @atilisation;

» absence de substances anormales (antibiotiquedy etsidus divers provenant des
conditions de production, de récolte et de consienvalu lait initial;

» absence de modifications de la structure et deofaposition physicochimique des
constituants du lait pouvant nuire & sa valeur ithinelle et & ses aptitudes
technologiques.

Ces qualités dépendent de la qualité du lait caieniceuvre, du traitement thermique du lait,
de la méthode de concentration et de séchage ebdd#ions de stockage. Afin d’améliorer
leur aptitude a la reconstitution, les poudres @dt Ipeuvent étre agglomérées.
L’agglomération est réalisée soit dans un lit fisédexterne a la sortie de la tour de séchage

par atomisation, soit par recyclage des fines e ¢ tour.

Durant I'agglomération humide en lit fluidisé, lactose peut subir la transition vitreuse sous
I'effet de plastification locale des particules paau de pulvérisation. Lorsque la viscosité de
surface devient inférieure 4CPa.s, correspondant & la viscosité critique desicpkes
collantes, il y a formation de ponts visqueux loesdes particules entrent en collision (Palzer,
2011). En plus, les lipides qui sont majoritairetyaésents a la surface des particules (Kim
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et al, 2009; Murrieta-Pazos et al., 2011), peuvent fered contribuer ainsi a I'adhésion entre

les particules en collisions.

[1.2.3. Propriétés des particules et des poudres

» Masse volumique ou densité

Une poudre est constituée d'un ensemble de pasticuidividualisables. L'organisation
aléatoire définit des espaces intergranulaires tkartias de particules, elles-mémes plus ou
moins poreuses et rugueuses (pores internes «germéde surface « ouverts »). La masse
volumique d’'un solide représente le rapport de sasm par rapport a son « volume ». En
fonction du volume considéré, différentes masséswigjues peuvent étre définies :

* La masse volumiqueraie ou réelle: c’est la masse volumique de la matiére solidgep
excluant les pores intra et inter-particulaireie est obtenue avec un pycnométre a gaz (He,
Ny, air) apres broyage colloidal (diametre < 1um)Lg. densité réelle des particules est
définie par le rapport de sa masse volumique résllee la masse volumique du fluide
mouillant avec lequel la poudre est en interacfiml’eau en général). Les valeurs de densité
réelle du lait entier et écrémé instantanés sospewivement de 1,3-1,45 et de 1,2-1,4
(Schubert, 1981).

* La masse volumiquepparented’'une poudre correspond au rapport entre la mdsse
poudre et le volume de solide incluant les porésdparticulaires fermés. Elle est mesurée,
comme la masse volumique vraie, avec un pycnoraggez mais sans broyage préalable.

* La masse volumiqué’enveloppe rapport entre la masse des particules et lelume
incluant les pores intra-particulaires (ouvertsfermés). Cette densité est déterminée par
immersion dans un liquide non mouillant (mercure).

* La masse volumiquerac (ousans tassement rapport entre la masse de poudre en vrac et
le volume apparermgu’occupe le lit de poudre prenant en compte lagt# intra et inter-
particulaire. Les valeurs de masse volumique vradad entier et écrémé instantanés sont
respectivement de I'ordre de 450 - 550 kg.mt 250 - 550 kg.i (Schubert, 1981).

* La masse volumiqudassée évaluée aprés tassement (chocs répétés) d'ussentde
poudre dans des conditions opératoires donnéete Ggitation conduit a une réduction du
volume apparent du lit de poudre (jusqu’a stahitisea volume constant).

Les masses volumiques vrac et tassées sont wilsre définir le volume des emballages.
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Apres agglomération, les masses volumiques vraséé et d’enveloppe ont tendance a
diminuer du fait de I'apparition de la porositéraiparticulaire et de la forme irréguliére des
agglomérats obtenus (Ormos et Pataki, 1979 ;Niskated., 1991 ; Wan et Lim, 1991).

» Porosité et compacité

La porosité totale d’un lit de poudre, notg@st le rapport entre le volume des vides (irder-

intra-particulaires) (Figure 11.17) et le volumepapent du lit de poudre.

£= s (Eq.11.28)

avecV : volume total eWs: volume solide géxcluant les pores intra et inter-particulairédus

la porosité d’'une poudre est élevée, plus sa massenique (vrac ou tassée) diminue. Les
travaux d’Ormos et Pataki (1979) ont montré queoliesité d’un lit d’agglomérats atteint une

valeur limite quand la taille des particules augteerLes lits de particules de formes

irréguliéres, anguleuses (chlorure de sodium, teitdee sodium) ont des valeurs de porosité
plus élevées que ceux présentant des particuldsrde plus sphérique (billes de verre,

sable).

La compacité, notég est la grandeur complémentaire a la porosé:1 —¢. Elle est le

rapport du volume « solide » et du volume apparent.

Surface apparente b
de la particule

Particule

Figure 11.17. Porosité intra-particulaire (a) pores fermés gpfires ouverts (adapté de
Melcion et llari, 2003).
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» Taille et forme des particules

La granulométrie est définie, selon AFNOR (198 Dimme « la science ayant pour objet la
mesure des dimensions et la détermination de lm€odes particules ou des grains ».
Cependant, les caractéristiques morphologiquessedimensions prises en compte lors de la
mesure granulométriqgue dépendent de la méthodgtigua utilisée (Beddow, 1980).
Actuellement, différentes techniques sont utilisgesur I'analyse granulométrique des
poudres, en tenant compte du domaine de taillelgudesolubilité :

- le tamisage sépare les particules dont la tesitesupérieure a 40um (voie séche) ;

- la sédimentation utilise la propriété de déphaent des poudres dans un liquide ;

- les compteurs a variation de résistance mesusemodification des propriétés
électriques liée a la présence de particules damslieu ;

- les techniques basées sur les phénomeénes dititer de la lumiére avec les
particules : les plus utilisées actuellement sardiffraction de la lumiére laser, la corrélation
de photons, 'anémométrie Doppler ;

- la microscopie ou caméra permettant I'analysmage pour étudier la forme des
particules (Melcion et llari, 2003).

L’'analyse granulométrigue permet de caractérisee particule par une dimension
caractéristique équivalente a une longueur reptases de la géométrie idéalisée de I'objet
et dépendant de la méthode employée pour la déternie tamisage fournit directement un
diameétre apparent, mais d’autres méthodes utiliskst propriétés liées a une grandeur
caractéristique de la particule (volume, surfacefase spécifique). Ces méthodes conduisent
a assimiler la particule a une sphére dite "spéguivalente”.

Le diameétre de la sphére équivalente ayant le ménueneV, ou surfaces, que la particule

est défini par d,” et "ds" respectivement :

1/3
a = ¥e (Eq.11.29)
Y T
1/2
_[Se
d, (Eq.11.30)
T
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Deés que la forme d’'un objet n’est plus strictemspitérique, la notion de taille d’'un objet
n'est plus univoque. Il faut toujours préciser &loype de diamétre on se référe et par quelle
méthode il a été obtenu. En effet, pour des pdeticurégulieres, les différentes techniques de
mesure peuvent conduire a des résultats différentane méme technique peut fournir
plusieurs types de dimensions.

Un échantillon constitué de particules de tailld&rentes est caractérisé par la distribution
de taille des particules. Elle est souvent reptésempar un histogramme, une courbe
cumulative (en refus ou passant), ou une courbkeédeence des diametres. A partir de ces

distributions, on déduit des paramétres caradiguiss tels que :

a) Le modeou diametre le plus fréquert;" : diamétre correspondant au maximum sur
I’histogramme ou au point d’inflexion de la coundes fréquences cumulées.

b) Le diamétre médiaridsy’ : diamétre correspondant a une fréquence cunudés0%. Les
diameétres dyp" et "dig" correspondent a la dimension pour laquelle il 9086 et 10% des
particules de taille inférieure adet do respectivement. L'étalement de la distribution de
taille peut étre caractérisé pddyo- dio)/dso.

c) La moyenne arithmétiquéd" : pour un échantillon fractionné em™ classes de taille

caractéristiqu®;, les diamétres moyens en nomhig' ‘et en masse ¢ sont définis par :

ol_:M (Eq.11.31)

T

T:M:zxipi (Eq.11.32)

" F S

oun; est le nombre de particules dans la classeest la masse de particules dans la clgsse
X est la fraction massique des particules appartenknclasse
d) Le diamétre de Sautéds ;" : diametre moyen défini comme le rapport du voduiotal a la

surface totale des particules :

3" (n,D%)
d,,=&=— . Eq.11.33
*"S (DY) (Eq.1133)
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e) Le diametre moyen en volundgs :

> (n,DY
d, ;=S —5% Eq.l1.34
**S (DY) (Eq.1.34)

> Rugosité des particules

La rugosité représente I'ensemble des irréguladé&surface d’une particule. Le microscope
a force atomique (AFM) est utilisé pour établirtdégographie de la surface des particules a
une échelle trés fine (de I'ordre gden®) et pour en caractériser la rugosité (Saleh eg@yi

2009). La rugosité influence la distance minimatecdntact entre deux particules et modifie

I'aire de contact et donc, les forces cohésiveariparticulaires (Bocquet, 2002).

» Ecoulement

L’écoulement d’'un solide divisé désigne le déplaeetnsous l'effet de la gravité et sur un
support, des particules constituant ce solide alémacement du centre de gravité du lit
particulaire (Graindorge, 1992). Ceci illustre lportance de ce parametre au niveau
industriel compte tenu du nombre d’opérations umgEta qui nécessitent la mise en
mouvement des particules de poudre: stockagefkegie, transfert, dosage,
séparation/classement, granulation et compressiélange, conditionnement...

La coulabilité d’'une poudre peut étre évaluée pas approches : (i) empiriqgue basée sur des
mesures simples, notamment angulaires (Méthodeadle £965), (i) semi empirique basée
sur la compressibilité de la poudre (Peleg, 19&%)ji) analytique basée sur I'analyse de la
rupture par cisaillement des poudres (Jenike, 1964)

On définit l'indice de Carr(IC) et le rapport délausner(lH) a partir de la masse volumique

vrac et tassée :

2

H =~ (Eq.1.35)
o,

IC =@ Eq(11.36)

ou p; est la masse volumique tassép,aist la masse volumique vrac.
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Une poudre de bonne coulabilité présentel@ninférieur a 18 et udH inférieur a 1,25
(Tableau 11.4).

Tableau 11.4. Interprétation des indices de Hausner et de Carstél, 1995).

Indice Hausner Poudre Ecoulement

(IH)

IH<1,2 Sableuse ou granuleuse Libre

12<IH<1,4 Fusante Moyen

IH>1,4 Cohésive Pas libre

Indice de Carr

(®)

0,05-0,15 Poudre sans fines ni fibres Excellent

0,15-0,18 Poudre sans fines ni fibres Bon

0,18 -0,22 Poudre avec peu de fines, densitée&da®  Médiocre

particules

0,22 -0,35 Poudre avec fines, fusante Mauvais

0,35-0,40 Poudre cohésive Tres
mauvais

IC >0,40 Poudre trés cohésive Exécrable

L’écoulement des poudres peut étre influencé pax tigpes de facteurs:

+ les facteurs propres a la particule et a la poudre

- la coulabilité augmente lorsquetkille des particulesaugmente (Schubert, 1981) et quand
la distribution granulométrique a un faible étalem@iametre des particules uniforme) ;

- la masse volumique : les particules se déplaeanfionction de leur densité (plus elle est
élevée, meilleur est I'écoulement, toutes propsiét@ant identiques par ailleurs) ;

- I'électricité statique, née des frictions destipates entre elles ou par contact avec une
surface, provogue une cohésion qui nuit a la cdalitiable la poudre ;

- la forme et la rugosité des particules (surfacks particules anguleuses s’écoulent plus
difficilement que les particules ovales ou sphé&g(\WWan et Lim, 1991a ; Turchiult al.,
2005) ;

- une teneur en eau de surface élevée, la préskncertains constituants (matiére grasse)

peuvent réduire la coulabilité des poudres.
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« Les facteurs liés aux conditions extérieures

- la température associée a I'humidité relativel’damosphére au contact des particules
peuvent provoquer une transformation des phasegphe® rendant la surface collante
(transition vitreuse ; cristallisation) ;

- la durée de stockage (vieillissement) ;

- la méthode mise en place pour la mesure.

» La friabilité

La friabilité décrit la tendance des particulesead&sintégrer sous l'effet des contraintes
mécaniques d’abrasion et d’attrition. Les petitestipules ainsi formées modifient les
propriétés d'usage de la poudre (masse volumique ligu coulabilité, propriété
d’instantanéité...). Pour les agglomérats, on padieraésistance mécanique : elle dépend en
particulier de la nature et de la consolidation deats établis entre les particules durant
'agglomération.

Plusieurs techniques sont employées pour mesuréialailité des poudres (Bemrose et
Bridgwater, 1987 ; Yan et Barbosa-Canovas, 200fsutdietal., 2001). Elles consistent, en

général, a soumettre la poudre a des chocs méeanifuibrations) dans un appareil

spécifiqgue pendant un temps donné. Toutefoisgkiste pas d’indice universel de friabilite.

» L’instantanéité

Quand des particules solides sont déposées a facsud'un liquide, on observe les
phénomenes simultanés suivants (Schubert, 1993) :

1. pénétration des particules dans le liquide ;

2. immersion des particules dans le liquide ;

3. dispersion de la poudre dans le liquide ;

4. dissolution des particules dans le liquide (sisefient solubles).
Ces quatre phases ne durent que quelgques secondesupe poudre ayant de bonnes
proprietés d’instantanéité. En pratique, linstaéig¢ regroupe les propriétés de

reconstitution des poudres : la mouillabilité, Imarsibilité, la dispersibilité et la solubilité.
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La mouillabilité (faisant référence a la phasest)g&néralement utilisée comme un parametre
de contrdle. En augmentant la taille des particplrsagglomération, on crée des vides entre
particules initiales, ceux —ci pouvant favorisempknétration du liquide (par capillarité) On
réduit ainsi le temps de mouillabilité de la poudre

Dans le cas d'une poudre de lait, la mouillabibtst évaluée par « le temps en secondes,
nécessaire a une certaine quantité de poudre goétrer dans I'eau a travers sa surface libre

au repos » (Pisecky, 1997).

» Propriétés chimiques

La plupart des propriétés physiques et fonctioeseailles poudres dépend des interactions qui
existent aussi bien entre les particules et l@l@wqui les environne (mouillabilité dans le cas
d'un liquide) qu’entre les particules elles-mémeésollement). Les travaux de Millqvist-
Furebyet al. (2001) ont montré que la composition chimique &urface des particules est
responsable de la majorité de ces interactionscdraposition chimique de surface des
poudres alimentaires differe parfois de la compmsithimique globale des particules de
poudre (Saaet al, 2009 ; Murrieta-Pazost al, 2011).

Dans le cas des poudres de lait, les protéinese®t nhatieres grasses constituent
majoritairement la surface des particules alorslguactose et les minéraux ne sont présents
gu’en faibles quantités (Tableau I1.5) (MurrietezBset al, 2011). Cette hétérogénéité n’est
gue le résultat du procédé de fabrication (pule¢ios-séchage) des poudres de lait (Faldt and
Bergenstahl, 1994;1995).
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Tableau I11.5. Composition des poudres de lait (%): compositioobgle, composition de
surface calculée par la méthode XPS* (5 nm) etpmsition de surface calculée par la
méthode de EDX** (1 um) (d’aprés Murrieta-Pazdsl, 2011).

Protéines Lactose Lipides Minéraux Eau
Composition globale (%)
Lait écrémé 34,1+ 0,2 53,9+ 0,3 1,5+ 0,0 6,5+0,0 ,0+D,1
lait entier 25,2+ 0,3 38,8+ 0,1 26,2+ 0,1 50+05 3,8+0,1
Composition de surface (5nm, XPS*) (%)
lait écremé 458+ 1,4 30,8+ 1,2 22,311 1,1£0,1 -
lait entier 7,2+ 0,5 0,8+0,1 91,8+ 2,1 0,2+ 0,0 -
Composition de surface (1pm, EDX**) (%)
Lait écrémé 34,0+ 1,8 16,8+ 0,8 46,4+ 2,3 28,0+ 0,6 -

Lait entier 25,8+ 0,9 13,7+ 1,3 58,6+ 2,8 19+04 -

*: X-ray Photoelectron Spectroscopy, méthode dtative par spectroscopie pour mesurer la commpsiéin
surface des produits solides a une profondeur de 5n

**: Energy Dispersive X-ray, analyse microscopiquaur determiner la composition en surface des éitlozus
a une profondeur de 1um.

11.3. Bilan de la partie bibliographique

Cette synthése bibliographique fait apparaitredmpulexité et les enjeux liés a I'étude de
'agglomération humide. Toute amélioration de lanpoéhension des phénomeénes et des
mécanismes qui se déroulent au cours de ce prac@ssmettra un meilleur contrdle de
I'élaboration de nombreux produits industriels.

L’approche moderne, en trois phases, de I'agglonoéranumide a permis de simplifier la
compréhension des phénoménes mais son applicatiGcteelle industrielle reste encore
difficile a répercuter. En effet, et malgré leuagde pertinence, les diagrammes de nucléation
(Figure 11.5) et d’agglomération (Figure 11.3) nenstituent pas encore des diagrammes de
fonctionnement permettant la conduite de procéedes.

Une approche fractale de 'agglomération a récenti@@nmise en ceuvre a la suite de I'étude

conjointe des variations de la taille et de lauextdes structures agglomérées au cours de
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'opé(r-ration de malaxage et de mouillage. Cefprache a été menée sur des poudres
organiques et minérales dont la réactivité vissa-glu liquide de mouillage peut étre
considérée comme exclusivement liée a la cap#élaftette réactivité peut étre considérée
comme réversible dans le sens ou lorsque la cafdlide liant intergranulaire) est retirée (par
séchage par exemple), le milieu peut étre facilemesrdu a un état pulvérulent. Ces milieux
granulaires ne représentent pas la complexité dedrps alimentaires d’origine biologique,
dotées d'une réactivitt de surface « capillaire »aism aussi  « évolutive » :
dissolution/précipitation/adsorption de constitsagh surface pouvant moduler la tension de
surface et/ou la viscosité, gélification, gélatatisn. Cette réactivité qualifiee d’irréversible,
peut jouer un rbéle déterminant dans les mécanisieggylomération. Il faudrait pouvoir
prendre en compte cette complexité et cette rértns-a-vis du liquide de mouillage pour
mieux comprendre les mécanismes d’association gtisles d’avoir lieu que ce soit en
malaxeur a faible taux de cisaillement ou en laidfluidisé. Ce point constitue I'objectif

central des travaux de theése présentés dans cesananu
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lll. MATERIELS ET METHODES

Il.1. Caractérisation des matieres premieres

[11.1.1. Semoule de blé dur

La semoule de blé dur utilisée dans cette étudésgseé de la mouture du blé de la variété
Joyau récoltée en 2007. Ces grains de blé duéténbroyés dans une semoulerie pilote a
'INRA de Montpellier (France) avec un taux d’exdti@an de 74%.

Sa composition est déterminée par différentes aaaly

- la teneur en amidon est déterminée par la mét#odieC 76-13 (2000) et est égale a
80,5%(x 0,3%).

- la teneur en pentosanes est déterminée par ctographie gaz-liquide aprés hydrolyse a
I'acide sulfurique (2M H2S04, 100°C, 2h) et dérivaten acétates d’alditols. Cette teneur est
égale a 4,3 % (£ 0.2 %).

- la teneur en azote total est déterminée par thadé de Kjeldahl et la teneur en protéine est
calculée par la formule: TN x 5.7 (NF V 03-05, @@7Par calcul, la teneur en protéine
obtenue est de 12,4 % (x 0,1%).

- la teneur en lipides est déterminée par la méthbetraction accélérée (ASE 200, Dionex,
USA) utilisant un solvant extracteur accélérateliéther de pétrole (la benzine). Elle est
égale a 3,1 (x0,1) g/100 g en base seche.

Ces résultats sont en accord avec les valeursagii@ssent obtenues pour la semoule de blé
dur (Landillonet al, 2008).

La teneur en eau base seche de la semoule étugi@st(déterminée par séchage a I'étuve
(105°C, 24 h, 3 répétitions) et égale a 0,16+ @@b°C pour une humidité relative de 70%.
Ces valeurs sont également en accord avec $tal (2009) qui ont montré que le
comportement hygroscopique de la semoule de biérgléentre des teneurs en eau comprises
entre O et 0.2.

L’analyse de la distribution de taille des partesulde semoule de blé a été realisée par un
granulométre laser (Coulter TMLS 230, Malvern, Emgl) a la température ambiante. Deux

mesures ont été effectuées.
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Les résultats ont donné une distribution granuloionge des particules de semoule sous
forme d’'une dispersion monomodale des diametragi(Eilll.1). Les calculs ont donné des
valeurs de diameétre médian en volumg)(égal a 358um et de parametre de dispersion (DP
= [(d75-0s)/dsg]) égal & 1,16 + 0,02.

% volume

e N N NS = BN ® ©

1c 10¢ 100( 1000(
diametre des particulegum)

Figure IIl.1. Distribution granulométrique de la semoule dechlé

[11.1.2. Poudre de lait

Deux types de poudres de lait ont été utiliséeséné (LEC) et entier (LEN) (Sté Lactalis,
France). Leur composition chimique (Tableau llldiffére principalement par la matiére

grasse.

Tableau I11.1. Composition des poudres de lait entier et écrévite :(matiere seche, MA :
matiéres azotées, MG : matieres grasses).

Composition (% MS) Teneur en eauActivité
(g/100g MS) d’eau

Lactose MA MG Minéraux
LEC 53 37 <1 9 5,5 0,3
LEN 40 25 30 5 5 0,3

Les poudres de lait utilisées ont été initialemésmisées a l'aide d'une tamiseuse
automatique (Analysette 3 Spartan, Fritsch, GMBH) pbur obtenir des poudres de taille
bien définie avec une distribution étroite (Figlite?). Le tamisage a été réalisé avec 200 g

de poudre en 2 x 2 min et une amplitude de vibmadi® 2 mm en utilisant les tamis
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d’ouverture 100 et 250 um. La fraction retenuelsuamis de 100 um a été utilisée pour une
premiéere série d'essais (1, 2, 3 et ) 1200 um). La fraction retenue sur le tamis 250gum
ensuite été tamisée selon le méme protocole égamildes tamis d’ouverture 315 et 400 um
et la fraction retenue sur le tamis de 315 um auli€ée pour une deuxieme série d'essais
(4) (dso = 350 um) (Table IV.6).

110 -
100 -
0 ——————— T _
80 -
70 -
60 -
50 —————————
40 -
30 -
20 -
10 ———————10 deo

passant cumulé (%)

0 100 200 300 400 500
d (um)

Figure I1.2. Distribution de taille en passant cumulée avediametresd;, dsp etdgg
des poudres LEC et LEN.

[11.1.3. Liants aqueux

Ces poudres ont été agglomérées avec de I'eau ésnfpsudre de lait) ou déminéralisée
(semoule de blé dur) a 20 £1 °C.

Pour la semoule de blé dur, d’autres liants, chagisiur leurs propriétés physico-chimiques
différentes de celle de I'eau (en termes de viséadide tension superficielle), ont également
éeteé utilisés :

- Une solution de tensioactif non ionique 1) (polysorbate 20, Tween 2))

- Deux solutions d’hydroxypropyl méthylcellulose RMC-Metolos€- Seppic) de
concentration respectivement égale a 0.4 % et Oet ¥hasse,

- Un «jus de semoule » issu de la mise en suspeiigendant 24h) de semoule de blé dur
dans de l'eau déminéralisée (ratio massique 1 /B))(®t obtenu apres extraction par
centrifugation (3500 rpm pendant 10 minutes). L@ rmassique employé permet d’assurer

la saturation du jus de semoule en éléments salul@ida semoule de blé dur et ainsi
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d’empécher la solubilisation ultérieure des élémeaatubles de la semoule de blé dur entrant

en contact avec le liant.

Les propriétés physico-chimiques (tension supeftfec ()), viscosité (u), V*: vitesse
caractéristique//p) des liants de granulation sont regroupées audsetableau I11.2.

Ces liguides ont été caractérisés en termes detesigperficielle et viscosité.

La tension superficielle a été mesurée par unaemetre K100 selon le principe de la lame de
Whilelmy a température ambiante. La valeur de tesiten de surface est la moyenne de 10
mesures prises pendant 100 secondes.

La viscosité a été déterminée par un rhéométre PAR@ar MCR 301 équipé d’'un mobile
double gap (DG 27). Les mesures ont été effectegasettant la solution sous une vitesse de

cisaillement allant de 2000*s: 0.1 & & une température de 20 °C.

Tableau 111.2. Propriétés physico-chimiques des liants.

Liants y (MN/m) U (mPa.s) V* (m/s)
Eau 71+0,05 1+0,02 71x1,47
Jus de semoule 35+0,04 1.5+0,1 23.3£1,58
Tween 20 35+0,6 1+0,03 35+1,65
HPMC 0,4 % 46+2,4 14,8+0,2 3,1+0,2
HPMC 0,6 % 46+1,1 4442 1+0,07

I11.2. Pilotes d’agglomeération

[11.2.1. Malaxeur a faible taux de cisaillement

L’'opération d’agglomération de la semoule est mepée voie humide et repose sur

l'utilisation d’'un pétrin boulanger (LABO 25, MAHQTFrance) défini comme étant un

mélangeur a faible cisaillement. Ce malaxeur estatérisé par un mouvement couplé de la
cuve et de la péle et est équipé d'un systeme dtenmation d’eau (buse mono-fluide,

TPU650017, Emani, France) permettant I'obtentiamdeét plat (Figure 111.3).
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systeme de
pulvérnsation

Figure I11.3. Malaxeur et systéme de pulvérisation d’eau.

[11.2.2. Lit fluidisé UniGlatt

L’agglomération de la poudre de lait a été condaitenode discontinu dans un pilote Uni-
Glatt (Glatt GMBH, Allemagne).

Il s’agit d’'une cuve de forme tronconique (diamétri&rieur 0,14 m ; diamétre supérieur 0,3
m ; hauteur 0,45 m ; angle du céne 9,8°) équipéawertures latérales situées a 6, 11, 18, et
30 cm du fond de cuve et permettant le préleverd@&ahantillons au cours de I'essai. Dans
cette cuve, les particules déposées sur la gfdted] sont fluidisées par de I'air chaud. L'eau
est pulvérisée, par le biais d’'une buse bi-fluilgd 970, Schlick), en fines gouttes a la
surface du lit permettant le mouillage en surfaee phrticules et leur collage, aprés rencontre
par collisions. Les ponts liquides générés enseébeticules vont ensuite étre séchés par l'air
de fluidisation permettant ainsi la consolidati@s @difices élaborés (Figure 111.4).

La grille a mailles carrées régulieres (0,1 mmg@éaau fond de la cuve permet la distribution
réguliere de I'air de fluidisation. Au dessus delave, un filtre & manches permet de retenir
les fines particules entrainées par l'air de fleadion. Un secouage automatique du filtre,
réglable en durée et fréquence (de 0 a 10 secotmsies les 0 a 10 minutes), permet la

réintroduction, dans le lit fluidisé, des finestpares non collées au filtre.
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Figure II.4. Pilote d’agglomération discontinu Uni-Glatt.

11.3. Déroulement d’'un essai d’agglomération

[11.3.1. Agglomération en malaxeur

L'opération de malaxage s’effectue en trois étaymedinues aprées l'introduction de 1.5 kg de
semoule de blé dur dans le bol du malaxeur : usselde malaxage a sec d’'une durée de
deux minutes pour niveler le lit de particules; piase de mouillage/malaxage dont la durée
dépend de la teneur en eau cible et du débit depshtion et une derniére phase de mélange
de deux minutes pour homogénéiser la masse hutmédedurées des phases 1 et 3 ont été
fixées selon le protocole proposé par Beathl (2009). L’ensemble du protocole opératoire

assure ’'homogénéisation de I'eau dans le mélange.
111.3.2. Agglomération en lit fluidisé

Dans le cas général, un essai d’agglomératiort @nitlisé comporte trois étapes successives :
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1) Préchauffage du lit fluidisé jusqu’a I'obtentiofune température de l'air dans le it
constante de l'ordre de 55°C. La durée de cetigeétarie erfonction des propriétés de
l'air d’entrée (humidité et température). Dansds de notre étude, la durée de cette phase
varie de 12 a 20 minutes et s’accompagne, du dditrdroduction préalable du lait dans le
réacteur, d'un séchage partiel initial des paréiswe poudre de lait.

2) Mouillage/ Séchage : la pulvérisation d’eau aueace des particules fluidisées par l'air
chaud induit leur collage du fait de la formatide ponts liquides/visqueux qui
s’établissent entre elles a l'issue de leur remeopar collision. Les agglomérats formés
sont consolidés par séchage grace au couranctiaird dont la température est maintenue
constantei(e. 50°C dans le lit de poudre fluidisé) en réglanttlapérature d’entrée de l'air
de fluidisation. Les débits volumiques de I'eauvgtée (0 ; 4,4 et 5,5 g.mipet de I'air

de fluidisation (75 kg ) sont maintenus constants durant toute cette étape le
conduite doit s’assurer que les particules ne @nenpas en masse et que la fluidisation est
correcte au cours de la croissance des agglomdtataut également prévenir tout
encrassement de la buse. Au cours de I'aggloméradies prélevements régulieie (5
minutes) d’échantillons de poudre sont réalisés paivre la croissance des particules au
cours du temps. Ces prélevements sont effectuddnparduction, deux fois de suite a un
intervalle de 1 minute, d’'un tube creux perforé&(ie 111.5) au niveau de I'ouverture située
a 6 cm du fond de la cuve. La masse totale préleseée 'ordre de 3 a 4 g (suffisant pour
analyses).

3) Refroidissement/ Séchage : une fois la durgeutierisation cible atteinte (équivalent a
une masse de liant pulvérisé), la pulvérisatiorsegipée et la température de consigne de
I'air de fluidisation est abaissée (25°C). Dés tmeempérature du lit atteint ~40°C, la
poudre agglomérée est prélevée. Cette périodeefidal fluidisation, dont la durée est
voisine de 10 min, peut entrainer un séchage éommiplémentaire et la rupture de quelques
agglomérats par collisions.

Dans le cas des essais conduits dans le cadrdteéheese, 'opération d’agglomération en
lit fluidisé ne comporte pas la troisieme étapec@démment décrite afin d’éviter toute
modification des agglomérats obtenus aprés pubtéis (agglomérats plus secs ou
casses).

La poudre de lait agglomérée est conservée, apgmsnaération, a température ambiante

dans un bocal en verre fermé hermétiquement.
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Figure II1.5. Dispositif pour le prélevement des échantillonssdie lit fluidisé.

lll.4. Caractérisation des agglomerats

[11.4.1. Caractérisation des agglomérats de semoule

[11.4.1.1. Taille et distribution de taille

La distribution de taille des agglomérats est aiteée sur un échantillon de masse humide
agglomérée de 250 g prélevée immédiatement aprégériition d’agglomération.
L’échantillon prélevé est tamisé automatiquememtdpat deux minutes sur une colonne de
tamis métalliques d’ouvertures de mailles décroitesa(2,5 mm ; 2 mm ; 1,25 mm ; 0,9 mm;
0,8 mm ; 0,71 mm ; 0,63 mm ; 0,5 mm ; 0,4 mm ; B,8Im et 0,25 mm). Pour chaque
échantillon, la distribution de taille est obterer® mesurant la masse humide retenue sur
chaque tamis et en la rapportant a la masse huotae, on obtient la distribution en masse

en fonction du diametre moyen des particules agétées.

[11.4.1.2. Analyse hydro-texturale

[11.4.1.2.1. Teneur en eau

Les mesures de teneur en eau ont été réaliséedeanxxéchelles d’observation du milieu

humide obtenu en fin de malaxage, c’est-a-dire&dééhklle du lit vrac (lit d’agglomérats) et a

I'échelle de I'agglomérat pour chaque classe g@nétriqgue obtenue apres tamisage. Dans

80



I1l. Matériels et méthodes

les deux cas, le méme protocole a été utilisé eatoilsiste a introduire un échantillon
d’agglomérats de 2 & 5 g) dans une étuve a 105 °C pendant 24 heures. Apodsmge, on
pése I'échantillon searg) et la teneur en eau est obtenue par calcul $élguation suivante :

w="n T M (Eq.lIl.1)

[11.4.1.2.2. Détermination de la compacité a I'échiée du lit d’agglomérats

Les grandeurs décrivant I'état hydro-textural du diagglomérats sont déterminées par
prélevement d’'un échantillon de masse humide dd'a’'un emporte-piece (carotteur) (17,5
mm de hauteur and 16,4 mm diamétre) de volumer8{\4i viac). La teneur en eaw et la

masse sechen@ de ces échantillons sont obtenues par une pesé¢ et apres un séjour de
24h dans une étuve a 105°C. La teneur en eau dratitest calculée en utilisant I'équation
lll.1. Ainsi, la compacité du milieu qui résulte d@ moyenne de cing répétitions par

mouillage est déterminée en utilisant I'équatidr2li

\ m
%vrac = : = : (qub
t Vlitvrac p;\/litvrac

oU Viit viac cOrrespondant au volume du carotteur Ycetp’ est la masse volumique réelle de
la semoule de blé dur (1.53 g.cin

La description des mécanismes d’agglomération dsetaoule de blé dur est réalisée en
étudiant les modifications hydro-texturales de daydation au cours de I'agglomération. Ces
modifications sont évaluées en se basant sur tgatiane hydro-textural défini par Rugt

al. (2005). Ce diagramme est limité par la courbeataration (équation II.3). Pour chaque
teneur en eau, la courbe de saturation définitalaur maximale que la fraction volumique
solide peut atteindre lorsque tout le vide est lemijgau (le solide est saturé d’eau). A
I'échelle du lit vrac, la courbe de saturation gsmamte la capacité maximale pour saturer les
vides internes (intra-particulaires) et externege(particulaires). La courbe de saturation est

définie par I'équation 111.4.

1

o= Eq.lll.
%aturailon l+d;W ( q 3)
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1

P a— Eq.lll.4
1+dsw litvrac ( q )

%tvracs aturation —

d. est le ratio de la densité réelle de la semoulglé@dur sur celle du liquide'¢p’).

111.4.1.2.3. Détermination de la compacité a I'éché&e des agglomérats

La compacité des agglomérats est déterminée aprédsmisage de deux minutes réalise
immédiatemenapres I'opération d’agglomération. Un échantillenab0 g est déposé sur une
colonne de tamis composée des tamis suivants : 18pmm ; 2,5 mm ; 2mm, 1,25 mm; 0,9
mm ; 0,8 mm ; 0,71 mm ; 0,63mm ; 0,5 mm ; 0,4 m315mm, 0.25mm.

Apres le tamisage, la compacité des agglomérgis gt le degré de saturatioik) des

agglomérats sont déterminés a l'aide du protoadiest :

Apres introduction d'un échantillon de plus de dagglomérats de chaque fraction
granulométrique dans une éprouvette de 5 ml (pogcis 0,1 ml) préalablement remplie de
paraffine, le volume des agglomérats introd(Mg peut étre obtenu par lecture immédiate du
volume déplacé. La masse humide des agglomératedints (M = MsgtMeay, Meau
représentant la masse d’eau) correspondant aféaefite de masse de I'éprouvette avant et
apres I'immersion.

Une mesure de la teneur en eau ¥ me/my) des agglomérats est réalisée selon une
procédure décrite précédemment (I11.4.1.2.1). léssiltats obtenus permettent de déterminer

la fraction volumique solide et le degré de satanatles agglomérats grace a I'équation 111.5:

\% m 1
Bz T (Eq.111.5)
a PsV 4 1+d. —

Cet essai est répété trois fois pour chaque ctassrilométrique d’agglomérats.

[11.4.2. Caractérisation des agglomérats de poudrée lait

Les analyses effectuées sur les poudres de larlés, finales et les échantillons prélevés
permettent de caractériser soit les particulewiddelles (taille, forme) soit le comportement
global de la poudre (distribution de taille, teneareau, activité de I'eau, masses volumiques,

coulabilité, mouillabilité) (tableau III.3).
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Tableau I11.3. Propriétés des particules et poudres de lait sulois des essais.

Propriétés Poudre initiale Echa}ntlllpns Poudre finale
préleves

Taille/distribution de taille X X X

vlaC X X
Masses volumiques fassée X X

apparente X
Images en microscopie optique X X X
Teneur en eau X X X
Activité de l'eau X X
Coulabilité X X
Mouillabilité X X

111.4.2.1. Taille et distribution de taille

Pour les poudres initiales ainsi que pour les édlars prélevés et les poudres finales
obtenues apres agglomération, la distribution ile st déterminée par un tamisage manuel,
a l'aide d’'une série de lt&mis(Retsh, Fr) : diamétre de tamis de 5cm, avec desraues
normalisées AFNOR en progression géométrique (3 @ 100 & 2000 pm. L'échantillon
de poudre (~ 2 g) est placé sur le tamis supédeua série de tamis pesés préalablement et
empilés selon leur ouverture (la plus petite ersdes). Aprés un secouage manuel de 2 min
(délicat pour ne pas casser les agglomérats)amheis tsont pesés a nouveau pour déterminer la
fraction massique retenue par chacun.

A partir de la fraction massique obtenue pour ckarjasse granulométrique, les distributions
de taille sont tracées (en fréquence et en refoaul@). Les distributions de taille en cumulé
permettent de remonter aux parametres classiquesdid@ibutions granulométriques : le
diamétre médiandsy' correspondant a un passant cumulé de 50 % efidesetresd;o et dgo
correspondant respectivement a un passant cumul® é¢ 90% et qui sont caractéristiques

de I'étalement de la distribution (Figure 111.2).
[11.4.2.2. Teneur en eau

La teneur en eaw des poudres (en g d’eau/100g de matiere sechajéesrminée par
séchage a I'étuve a 105°C d’'un échantillon de massaue Iy, ~ 1g) jusqu’a I'obtention

d’un poids sec constantng' correspondant a la matiére seche (24h). A l'iskeiopération
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de séchage, les échantillons séchés sont refrbéalis un dessiccateur (pendant 15 min) puis

pesésirfy). La teneur en eau est ainsi déterminée par lwémudl.1.
[11.4.2.3. Masses volumiques

Masses volumiques vrac et tassée

Elles sont déterminées selon la norme francaise NF 042.

La masse volumique vrap,f de la poudre est définie par le rapport de lasmasesurée et
du volume occupé par cette masse de poudre Pkghtroduite sans tassement dans une
éprouvette graduée en verre de 25 pnéalablement pesée.

Pour la détermination de la masse volumique tagggd'éprouvette contenant la poudre est
fixée sur un appareil de tassement (Varian, US§lgra 250 chutes par minute, d’une hauteur
de 3 + 0,2 mm. Le volume occupé par la poudrelesipfres 1250 chutes. Le rapport de la
masse de poudre initiale et de ce volume représemeasse volumique tassée (Figure I11.6).
Les masses volumiques vrac et tasggest p;, sont utilisées pour calculer les indices de
Hausner (IH) et de Carr (IC) caractérisant respentent I'aptitude au tassement de la poudre

et les frottements entre particules lors de I'éemént de la poudre (Tableau 11.4).

H =2 (Eq.111.6)
A
c ={A-R) (Eq.11.7)
2

Masse volumique apparente
La masse volumique apparentgp) d’'une particule est définie par le rapport erdrenasse
de la particule solide et son volume incluant legep internes (fermés). Elle egterminée a
'aide d'un pycnométre a déplacement de gaz (akgc(Pyc 1330, Micromeritics, Fr)
constitué principalement de deux chambres de vaucadibrés V;' et ‘V,' communiquant

entre elles par I'ouverture d’'une vanne (Figuré3)l

Porosité des lits de poudres
La porosité est définie comme étant le rapportecietvolume des vides et le volume total de
la poudre (IUPAC, 1994).
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La porosité ouvertesg,' (inter-particulaire et intra-particulaire ouvertdes lits de poudres
avant et apres tassement est calculée a partmdsses volumiques apparente, tassée et vrac

des particules. La porosité ouverte vrac est :

. -V _ . M/
‘Eext(vrac) - dee - (Vtotalvrac Vsollde) :1_(\/V sollde) :1 ( 'Oap) (Eq|“8)
Vtotalvrac Vtotalvrac totalvrac ( M / p vrat)
Ainsi,
£ (vrac) =1- (P (Eq.111.9
ext = q.11.9)
ap
De méme, la porosité externe (du lit) apres taseepst :
£, (tasséd =1 (Passee) (Eq.1I0
ext - qg. ﬂ-
Pap

Cellul= 1 Calluie 2

Figure Ill. 7. Schéma de principe d’'un pycnometre a déplacenmeegad pour la mesure de

la masse volumique vraie ou apparente (d’apresn#me007).
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[11.4.2.4. Activité de I'eau (ay)

L’activité de I'eau (@) d'un produit est définie par le rapport de sa possde vapeur d’eau
et de la pression de vapeur saturante, a la mémpgétature. Un produit placé dans une
atmosphere d’humidité relative HR, absorbe outejge I'eau jusqu’a ce qu’il y ait équilibre,
soit HR = @. Ainsi, l'activité d’eau d’'un produit représenthumidité relative d’'une
atmosphére en équilibre avec ce produit, a uneéeatyore définie.

Elle est déterminée avec un appareil (Thermocotestd&iTD-33/TH2 Novasina, Defensor,
Pfaffikon, Sz) doté d'une sonde munie d'un élegtmlfortement hygroscopique. Une
quantité¢ de poudrex(5cnt), placée dans une capsule en plastique, est inteodlans
'appareil thermostaté a 20°C. L'électrolyte se raptéquilibre avec I'humidité relative de
I'air lui-méme en équilibre avec le produit. La eat d’activité d’eau est lue directement sur

'appareil.

111.4.2.5. Mouillabilité

La mouillabilité représente l'aptitude d'une poudieétre mouillée par I'eau. Elle est

exprimée par le temps nécessaire a une certaingigude poudre pour pénétrer dans de
'eau a 20 °C a travers sa surface libre au repos.

La méthode utilisée est celle préconisée par NRisecky, 1997) pour les produits laitiers en
poudre. Le dispositif de mesure est constitué @&otonnoir en carton (de surface lisse), de
dimensions spécifiques, obturé par un pilon (Figilir8). L'ensemble est placé au-dessus
d’un bécher de 400 mL contenant 100 ml d’eau osen(&@ °C) définissant une distance de 1
cm entre la base de I'entonnoir et la surface daul’ Un échantillon de 5g de poudre est

réparti uniformément dans I'entonnoir. Le pilon essuite soulevé laissant tomber la poudre

a la surface de l'eau et le temps (s) nécessaine ue toute la poudre disparaisse de la

surface de I'eau est mesuré (Figure II1.8).
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Figure I11.8. Dispositif de mesure de la mouillabilité des pasdr

[11.4.2.6. Coulabilité

La mesure de coulabilité permet, dans des conditd#iinies, de caractériser I'aptitude des
solides divisés (poudres, granulés, etc.) a s’éadrticalement.

L’appareil de mesure est constitué d’'un entonnoiverre de dimensions spécifiques (norme
AFNOR NFB 35032) dont I'orifice est obturé par uoulbhon, maintenu verticalement grace
a un support adapté (Figure 111.9).

L’entonnoir doit étre propre, sec et protégé desations.
Un échantillon de 10g de poudre est introduit @édiment dans I'entonnoir obturé. Le

bouchon est ensuite retiré et le temps nécesssir@aur I'écoulement de la totalité de
I'échantillon est mesuré.

Poudre

¥
< 12 mm

125 mm| [ &
‘J
1

@4/ bouchon

Figure 111.9. Dispositif de mesure de la coulabilité des poudres
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[11.4.2.7. Forme -Images en microscopie optique

Les particules sont observées avec un microscofiguep(Olympus Optical Co. Ltd, BX60,
Japon) équipé d’'un appareil photo numérique (Ohsn@AMEDIA C-5060, Japon). Une
lame étalon (Imm graduée au 1/100) est utilisée lpazalibration des images.

A l'aide d’'une spatule incurvée, les particulestst#posées sur une lame de verre et observée
a l'objectif x 10 par rétro-éclairage. L'intensitie la lumiére est réglée afin d’'obtenir le

meilleur contraste entre les particules et I'agiplan.
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V. RESULTATS ET DISCUSSION

IV.1. Etude de 'agglomération de la semoule de bldur en

malaxeur

IV.1.1. Maitrise de la taille des gouttes de liant

L’atomisation liquide est une opération unitairegment utilisée dans plusieurs procédés et
filieres industrielles (industrie pharmaceutiqunaisation du carburant dans le procédé de
combustion, enrobage des surfaces et des particagggomération en lit fluidisé, etc.)
(Babinsky and Sojka, 2002 ; Larricg-Fourcade ditid&, 2006 ; Alised&t al, 2008 ; Hedet

al., 2008). Dans le cas spécifique du procédé d'aggtation humide en malaxeur, le
contr6le de la distribution de taille des gouttadiquide est une étape clé dans la mesure ou
une corrélation importante a été identifiee endraallle des gouttes et celle des premiéres
structures (nuclei) produites dés le contact dedtgs du liant sur le lit de poudre (lvesein

al., 2011). Cette étape de formation de nuclei agtelgrande importance vu qu’elle contréle
en partie I'étendu des mécanismes d’agglomératiomidie durant lesquels les nuclei
s’associent pour former des agglomérats (Roetetl, 2010 ; Saackt al, 2011). Ainsi, il
s’avere important de maitriser la taille des gautte liant pour réussir cette premiere étape
clé de I'agglomération humide. Pour cela, I'étudel’'thfluence des parametres du procéedé
(vitesse de sortie du liquide) et de formulationsqusité et tension de surface) sur la
distribution de taille des gouttes a été realiskste étude a été conduite sur une buse mono-
fluide identique a celle utilisée dans le cadre dssais d’agglomération. Une analyse
dimensionnelle a été menée afin de proposer un imadégrant tous les parameétres procédés
et de formulation testés. Ce travail a fait I'oljaine publication et a porté sur deux systemes
de pulvérisation : buse monofluide ou bifluide ($andato, E. Rondet, G. Delaplaok,
Barkouti, L. Galet, P. Accart, T. Ruiz, B. Cuq, Liquidsiai@aation with different nozzles:
Modelling of the effects of processing conditiony kimensional analysis, Powder
Technology, 224, 323-33@012)
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Les mesures de taille des gouttes ont été réalis#da diffraction laser (Sprayf&cMalvern,
France). La distance entre I'extrémité de la buse éisceau lasel] a été fixée & 14 cm
correspondant a la distance entre la buse et l@acgurdu lit de poudre au cours de
'agglomération. Les liquides utilisés sont I'eati . autres solutions consistant en des
mélanges ternaires d’eau, d’éthanol et de glycétares des proportions permettant de balayer
une large gamme de viscosité (de 1 a 71,8 mPadg énsion de surface (de 42,5 a 72

mN.m?).

Les résultats obtenus montrent, dans le cas dasa mono-fluide qui sera utilisée dans les
essais d’agglomération ultérieurs, des distributida taille des gouttes monomodales quelle
gue soit la vitesse de sortie du liquide (Figurel)VL’augmentation de la vitesse de sortie du
liquide (de 15,4 & 26,6 m‘sinduit une diminution importante des diamétres deuttes dso
varie de 163 a 85 um) (Figure IV.2). Cette dimiontest expliquée par le fait que I'énergie
cinétique acquise par le liquide va créer un défifidiel de vitesse important avec I'air ambiant
dans lequel le fluide est pulvérisé. (Liu, 2000imehez, 2007). Ceci engendre une
augmentation a la fois de degré de turbulence tldigeide et des forces de trainée
aérodynamiques exercées par I'air environnantgrfaant par la suite la désintégration du jet

de liquide en fine gouttelettes.

0,15 1

26.61 m/sec

20.9 m/sec

0,12 1

15.36 m/sec

0,09

Distribution (%)

0,06 1

0,03 1

T T T T T 1

0 200 400 600 800

Diametre des gouttes (mm)

Figure 1V.1. Distributions de taille des gouttes d’eau puh&ipar une buse mono-fluide du
diamétre interne de 0,66 mm pour des vitessesitie so liquide de 26,6 m/s et 20,9 m/s, et

du diameétre interne de 0,28 mm pour une vitessode du liquide de 15,4 m/s.
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Figure 1V.2. Influence de la vitesse de sortie du liquidelsuliamétre médian des gouttes
d’eau pulvérisées par deux buses mono-fluides meti@s internes de 0,28 mnil) et de
0,66 mm W).

A vitesse constante (26,6 ). et pour de faibles viscosités du liquide (1mPa.s)
laugmentation de la tension de surface n'a auciiet sur le diametre des gouttes. En
revanche, pour des viscosités plus élevées (222auPa.s), 'augmentation de la tension de
surface induit une augmentation linéaire du diaenéés gouttes (Figure 1V.3).
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Figure IV.3. Influence de la tension de surface sur le dianmatsdian des gouttess@l pour
des liquides a différentes viscosités (1 mPay, (25 mPa.s @), and 72 mPa.sK))
pulvérisés par une buse mono-fluide (0,66 mm dmeliee interne) a une vitesse de sortie du
liquide de 26,6 m&
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Par ailleurs, quelle que soit la tension de surfhediquide, 'augmentation de la viscosité
induit une augmentation du diameétre des gouttagpu(EilV.4). Par exemple, pour une valeur
de tension de surface égale & 62,5 mf.lm diamétre des gouttes est multiplié par 5 quand
viscosité passe de 1 a 72 mPa.s. Ainsi, la capdeit@&uide a résister aux forces dynamiques
d’atomisation croit avec 'augmentation de la v@t®et/ou la tension de surface. Ce résultat
est conforme aux résultats d’'autres travaux (Lefbt989 ; Liu, 2000 ; Spray Drying
Systems Co., 2000 ; Schick, 2006) qui ont montr&, gians le cas des buses mono-fluides,
laugmentation de la viscosité et/ou de la tenson surface du liquide empéche la
désintégration du jet liquide et nécessite une gd@eplus importante pour assurer la
désintégration du liquide. Dans ces conditions giasttes obtenues sont donc de plus grand

diamétre.
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Figure IV.4. Influence de la viscosité du liquide sur le digménédian des gouttess(y
pour différentes tensions de surface (42 mN(@), 49 mN.n" (A), et 62.5 mN.nt (@))
avec une buse mono-fluide (0,66 mm de diamétreniajea vitesse de sortie du liquide de
26,6 m.§.

Une approche basée sur I'analyse dimensionnelié ménée pour décrire mathématiquement
la relation entre le diametre médian et les parssatu procédé et de formulation (Eq.1V.1)
(Tableau 1V.1). Le modele proposé (Eq.IV.2) (Tahld¥.2) permet de décrire la taille des
gouttes pulvérisées et ce pour une large gammert#tons opératoires (vitesses du liquide
comprises entre 15,4 et 26,6 ).®t de propriétés physicochimiques (Tableau VL2
essais ayant permis d’aboutir & ce modele, ainsi @pux ayant permis sa validation sont
présentés dans la figure IV.5.
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(Eq.IV.1)
d
_Eo =K ”?1”g2”f4”35”36”g7 exp(Byr;) exp(Byrs) (Eq.IvV.2)

Tableau 1V.1. Définition des variables initiales et leurs quasgifondamentales utilisées dans

I'analyse adimensionnelle de la pulvérisation duille.

Variables Quantités fondamentales

dimensionnelles SymboleM L T
Distance entre I'extrémité de la buse et le L 0 1 0
faisceau laser
Accélération de la pesanteur g 0o 1 -2
Viscosité du gaz UG 1 -1 -1
Viscosité du liquide ML 1 -1 -1
Densité du gaz PG 1 -3
Densité du liquide L 1 -3
Tension de surface du liquide oL 1 0 -2
Section de sortie du liquide S 0
Section de sortie de gaz S 0 2
Pression du gaz Pc 1 -1 -2
Vitesse de sortie du liquide Viig 0 1 -1
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Tableau 1V.2. Définition des paramétres du modéle (Eq.IV.2) etdevaleurs pour la buse

mono-fluide.
Coefficients du modéle Variables Valeurs

Ko - 0,023
(of1 Densité du liquiden() 0,12
o> Densité du gaznrf) 0

B3 Viscosité du liquiden) 4,34 10¢

Tension superficielle du liquide

" (2) 1,17
Os Gas outlet arear§) 0

Og Section de sortie du liquided) 0

07 Section de sortie du gaz7} 0

Bs Vitesse de sortie du liquideg] -0,045

Tableau IV.3. Composition et propriétés physico-chimiques desidigs choisis (densité

10,02, viscosié +5%).

Composition du liquide (w/w) Densité Tension stipezlle Viscosité
Eau Ethanol Glycérine (kgfn (mN/m) (mPa.s)
100 0 0 1000 71.1) 1
96.5 3.5 0 998 62.680.1) 1
91.3 9.7 0 984 40:0.1) 1
81.8 18.2 0 973 40.1) 1
35.6 4.4 60 1146 480.1) 10.6
25 0 75 1197 65.8:0.1) 25.5
23.3 4.4 72.3 1179 480.2) 25.5
20.3 10 69.7 1158 39(20.2) 25.5
15.9 4.4 79.7 - 48.30.2) 51.9
15.2 0 84.8 1223 6340.1) 72
12.8 4.4 82.8 1205 48(40.3) 72.7
10 10 80 1182 42.60.4) 71.8
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Figure IV.5. Diametre des gouttes pulvérisées : modele adimensios mesures

expérimentales.
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IV.1.2. Analyse des mécanismes d’agglomération de $emoule de blé dur

L’'agglomération humide a été étudiée, d'aprés tlétibibliographique, sur des poudres
minérales et organiques pour des régimes d'écouecwlisionnels. Cette étude a permis
d’établir des diagrammes et des modéles qui resterdre loin d’étre appliqués a I'échelle
industrielle. Cette deuxiéme partie du chapitrealdinsi pour objectif de mieux comprendre
les mécanismes d’agglomération humide d’une poatineentaire, la semoule de blé dur, et
de proposer un modéle plus simple pour décrirmdele d’association des particules de
semoule. L'opération de malaxage/ mouillage declaaile de blé génere des changements
significatifs des parametres granulométriques>dutaux du lit de poudre. L'étude originale
du couplage entre I'évolution de la texture et detdille des structures au cours de
'agglomération montre une relation qui peut étre@delée par une loi puissance. Ce
phénomene correspond a un mode d’association desubes de semoule suivant une
morphogenese fractale.

Ce travail a fait 'objet d’une publication : Sakld Mohamad Barkouti A., Rondet E., Ruiz
T., Cuq B., Study of agglomeration mechanisms afdfgowders: Application to durum
wheat semolina. Powder Technology 208 (2):399-208 L

IV.1.2.1. Introduction

Les poudres céréalieres sont utilisées comme raatipremieres dans la production de
plusieurs produits alimentaires a base de céréaleilles, pate ou couscous). Ces matiéres
premiéres (y compris la semoule de blé dur) samtsformées en produits finis par des
opérations unitaires successives. Dans le cas iehiifs alimentaires a base de céréale,
l'opération de mouillage/malaxage constitue, gdeémant, la premiere étape dans leur
procédé de fabrication. Cette étape d’agglomérdiiomide, est nécessaire pour obtenir une
bonne hydratation des composants de blé, poueiirigs mécanismes de structuration des
produits et permettre ainsi d’obtenir des prodpistiellement structurés désignés sous le
nom de pate friable.

Les conditions opératoires de I'étape de mouillagddxage affectent considérablement le
comportement technologique de la masse humide lganétapes ultérieures du procedé et
contribuent ainsi a la qualité finale du produiar Rxemple, dans le cas particulier de la

production de couscous a partir de la semoule @€dm, les mécanismes d’agglomération
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conditionnent : (i) les caractéristiques des ag@iats humides obtenus (distribution de taille,
densité, forme, etc.) qui contribuent a la qudlitéle des grains de couscous. (i) I'efficacité
de la ligne de production du couscous car cettpeépeut générer de larges quantités de
recyclage (Cuq et Abecassis, 2012).

L’agglomération des particules initiales de la saleade blé dur nécessite I'apport d’'une
guantité spécifiqgue d’eau et d’énergie mécaniquredd former des agglomérats stables et de
la taille recherchée. Il suffit ainsi d’apportereuénergie mécanique relativement faible pour
malaxer la masse poudre-eau, homogénéiser I'eagemu des particules et favoriser la
croissance des agglomérats.

Cependant, le contrdle du procédé de mouillagesagkareste en grande partie dépendant du
savoir faire des opérateurs.

Les mécanismes d’agglomération humide des poudnesté décrits dans de nombreux
travaux. Dans le cas de régimes controlés par ldteyol’agglomération humide est décrite
comme étant la succession de trois phases: mgailt nucléation, consolidation et
coalescence, usure et rupture (lvestnal, 2001 ; Yuet al, 1995 ; Kristensen, 1996 ;
Podczeck et Wood, 2003). Par contre, les mécanisdi@gglomération des poudres
cérealieres (semoule et farine) ne sont pas bepuabordés (Landilloret al, 2008). Ceci
peut étre a attribuer a la réactivité de surface mhiaticules de semoule de blé qui pourrait
générer un gonflement des particules, une solakibis des composants du blé et la formation
potentielle d’'un réseau de macromolécules a pdesrinteractions protéiques (Hébratdl,
2003). Cependant, I'étude des mécanismes de anossat des modifications texturales
observés durant I'agglomération humide des poubiie®giques a été récemment initiée
(Saacet al, 2009 ; Rondegt al, 2009).

Ce travail a pour objectif d’étudier plus précis@émkes mécanismes d’agglomération de la
semoule de blé dur (matiere premiere principaléadgroduction de couscous et des pates)
durant le procédé de mouillage/malaxage. Les espées ont été menées a différentes
teneurs en eau pour évaluer les modifications deilglition de taille et des parametres
morphologiques des éléments agglomérés. Ce traliailche a étudier plus précisément la
croissance et les modifications de la fraction wofue solide des éléments agglomérés

durant le procédé d’agglomération humide.
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IV.1.2.2. Matériels et méthodes

IV.1.2.2.1. Agglomération humide

L’agglomération humide de la semoule de blé dutéandéenée dans les conditions décrites

précédemment (cf. matériels et méthodes) avec lexear a faible taux de cisaillement.

IV.1.2.2.2. Limite de plasticité d’Atterberg

La limite de plasticitéew,) est définie par la teneur en eau a partir dedégun échantillon
maintient la déformation imposée (Atterberg, 19Hl)e détermine la transition entre I'état
solide et I'état plastigue. La méthode utilisée mpdéterminer la limite de plasticité de la
semoule de blé dur est décrite par la Norme fraecdi993) et correspond a la teneur en eau
minimale permettant & un échantillon cohésif denfar un rouleau non fissuré de 3 mm de

diamétre et de 10 cm de longueur. Pour la semauldéldur, elle est égale a 0,59.

IV.1.2.2.3. Observations au MEB

Les différentes structures existantes initialement obtenues aprés mouillage (particules
initiales de la semoule, nuclei, agglomérats etceaux de pate) ont été observées par
microscopie électronique a balayage (JSM-T2000,LJH®kyo, Japan). Les images MEB
ont été prises aprés séchage des agglomérats etalesaux de pate et également de leurs
coupes transversales afin d’observer leur structiteene.

Les échantillons prélevés a chaque essai ont a@pkur une résine et recouverts d’'une fine
couche d’or pour les rendre conducteurs. Pour gh&gbantillon examiné, trois images sont

prises pour différentes positions et grossissements

IV.1.2.3. Résultats

Les mécanismes d’agglomération de la semoule dellriéont été étudiés a deux échelles
d’observation : (i) échelle du lit vrac pour détemar l'effet de l'ajout d’eau sur les
changements des caractéristiques du lit ; (ii) kzhdes grains pour identifier les
modifications structurales et proposer des mécarssnsusceptibles de décrire le

comportement de la semoule de blé dur au courspération de mouillage/malaxage.
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IV.1.2.3.1. Impact de I'ajout d’eau a I'échelle duit vrac
Le mouillage et le malaxage de la semoule de biéndlwit des mécanismes d’agglomération
qui se traduisent par une modification importarge gropriétés de la poudre en particulier

une évolution du diamétre médian avec 'augmentali® la teneur en eau (Figure 1V.6).

Diamétre médian(mm)

O T T T T T T 1
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7

Teneur en eau moyenne (g d’eau/ g de matiere seche)

Figure IV.6. Evolution du diamétre médiadsf) de la semoule de blé dur au cours du

mouillage/malaxage en fonction de la teneur endealit (Wit vrac).

Comme prévu, 'augmentation de la teneur en ea,tk (v ji; vrac : t€ENEUr €N €au moyenne
du lit) & 0,60 induit une croissance significatdwe diametre médiarddg) des structures du lit
(Figure IV.6). Au-dela de 0,60, des morceaux de p@paraissent dans le milieu.

La relation décrivant I'impact de la quantité d’esjoutée sur le diametre médian n’est pas
linéaire. En effet, la croissance du diamétre médiaffectue en deux étapes séparées par une
valeur critique de teneur en eau du lit de I'ordee0,50. Pour les teneurs en eau inférieures,
les diametres croient modérément (de 0,3 a 1,2, @tape suivie par une croissance brutale
des diametres. Les distributions granulométriquesspairticules dans le lit vrac présentent des
tendances similaires pour les différentes tenemirsag (Figure 1V.7). Pour les faibles teneurs
en eau (< 0.23), le milieu se compose exclusiverd&iéments de petites tailles. Pour les
mouillages suivants, on observe un déplacementaades vers les tailles supérieures. Ce

déplacement est progressif pour des teneurs emegennes comprises entre 0,19 et 0,49.
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Pour les teneurs en ea vac =0,49- 0,54, le brusque saut observé manifest@diagon
brutale d’éléments de taille tres élevée.

Parallélement a I'évolution granulométrique, leieilsubit également au cours du mouillage
une variation de ses parametres texturaux qu’ilpessible d’identifier sur un diagramme
hydro-textural, représentant I'évolution de la frac volumique solide du milieu considéré en

fonction de la teneur en eau du W (rac) (figure 1V.8).
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Figure IV.7. Impact de la teneur en eau moyenng kac) sur la distribution de taille de la

semoule de blé dur aprés mouillage/malaxage.
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Figure IV.8. Impact de la teneur en eau moyenng ac) sur la fraction volumique solide du

lit vrac (@t vrac) (©).
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La fraction volumique solide de la semoule de hié @ vrac) mesurée expérimentalement
avant mouillage (teneur en eau initiale de 0,1lireny est égale a 0,43. Pour cette méme
teneur en eau, la fraction volumique solide assuiarsaturation du lit serait de 0,86 (cf.
Eq.lll.5) (Figure 1V.8). Les particules de semoulative sont des structures non poreuses
(Hébrardet al, 2003). En comparant la valeur expérimentaleadealction volumique solide
du lit de semouled; vrac = 0,43) a celle obtenue a saturatigR Jac a saturation= 0,86), on note
gue le systeme granulaire comprend une porosiggirgnulaire importante, non saturée en
eau. Le volume du lit inclut ainsi un volume im@mt d’air voisin de Vai it vrac~ 0,50 Vjit

vrac-

Pour les valeurs de teneurs en eau du lit compeists 0,11 et 0,40, I'ajout d’eau induit une
diminution importante de la fraction volumique selidu lit qui passe de 0,43 a une valeur
minimale de 0,28 (Figure 1V.8). Cette diminutiorupétre expliquée par : (i) la formation de
couches supplémentaires d'eau liées pouvant géraeer phénomenes de répulsions
électrostatiques entre les particules et les strest formées, (i) une distribution
granulométrique plus étroite des e€léments constitigalit. Pour les teneurs en eau comprises
entre 0,40 et 0,65, I'ajout d’eau induit une augtagon importante de la fraction volumique
solide du lit (de 0,28 a 0,47) (Figure 1V.8), eetterniére valeur 'amenant dans un état
guasiment saturé. Pour les teneurs en eau él€v&r65), la semoule de blé dur forme des
morceaux de pate et finalement un milieu contiraulitde poudre contient moins d’air piegé
entre les particules et/ou a I'intérieur des strres agglomeérées que précédemment ik vrac

= 0,06 Vit vrac, @ teneur en eawi; vrac =0,65). Cependant, I'eau ne remplit pas tous idesv
existants, I'air reste piégé a l'intérieur desustures. Son élimination pourrait étre possible
lors d’expériences réalisées sous des conditionidde

Pour des teneurs en eau entre 0,65 et 0,75, deeawsrde pate se forment avec I'ajout d’eau

et vont progressivement se saturer en eau.

[11.1.2.3.2. Impact de I'ajout d’eau a I'échelle de particules

Afin d’étudier I'impact de I'ajout d’eau sur les genismes d’agglomération de la semoule de
blé dur a I'échelle des particules, des photos Emascopie électronique de balayage (MEB)
ont été realisées. Elles cherchent a analyser ilSremtes structures générées par les
mécanismes d’agglomération en fonction de la tenear eau pendant l'étape de
mouillage/malaxage. Il s’agit d’identifier les défents types d’association (en termes de taille

et/ou de structure) obtenus a partir des partidoigales. Les images MEB ont été prises sur
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un nombre important d’échantillons collectés imraéelinent apres [I'étape de
mouillage /malaxage pour différentes teneurs en €amme le montrent les images MEB, il
est possible d’'identifier quatre types d'élémentmstitutifs au sein du mélange (Figure
IV.9) :

a) Des particules de petite taillel£0,2mm) observées majoritairement dans le lit pour
des teneurs en eau faibleg(rac de 0,15 a 0,25) (Figure IV.9A). Ces petites paléisisont
identifiées comme étant de la semoule native. @escples présentent une surface lisse avec
une forme irréguliére. Cet aspect provient de Ifapén de broyage des grains de blé dur qui
se brisent au niveau des zones de faiblesse do fpealisées le long de la membrane
cellulaire ou au niveau des granules d’amidon stpietéines. Ceci conduit a des particules

de semoule qui présentent des plans lisses erelapius rugueux (Landilloet al, 2008).

b) Des structures, de diameétre apparent compris érenm et 1mm (Figure 1V.9B),
sont observées dans le mélange pour des teneeeigntermeédiaire s vrac de 0,25 a 0,40).
Ces structures sont générées par I'associatiopaltisules natives de la semoule de blé dur.
Elles sont considérées comme étant des nuclei wbtesr 'association de particules natives
de semoule de blé avec des gouttes d’eau pendsapd’ de mouillage (lvesat al, 2001).
L’aspect de surface des nuclei formés permet diifien’assemblage des particules initiales
de semoule dont I'angularité est conservee (figireB).

Malgré le séchage des échantillons avant la réiaisdes images MEB celles-ci fournissent
des informations sur le niveau des interactionseelds particules. Dans la figure 1V.9C
(grossissement de la figure 1IV.9B), on peut obgedes nuclei, formés par I'adhésion des
particules natives de la semoule. L’assemblagergééce a I'apport de liquide liant est di a
laction des ponts capillaires qui permettent aps€chage I'expression des forces de
frottement coulombiennes maintenant la stabilit€étéfice.

C) Des associations de nuclei par coalescence forrdeat agglomérats de forme
irréguliére et de plus grande taille avec un diaenapparent compris entre 1 et 3 mm (Figure
IV.9D). Ces structures sont observées pour desiteren eau élevéew{ yrac COMpris entre
0.40 et 0.55). La coalescence des nuclei s’accongpdg modifications dans les mécanismes
de cohésion entrainant des changements physiquasneiques observées au niveau de la
microstructure de ces agglomérats (Figure IV.9CERt Les agglomérats présentent une
structure externe (Figure 1V.9D) différente de eebservée pour les nuclei (Figure IV.9B). Il
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est possible d’'observer une nette diminution degidarité des particules natives qu’il est
encore possible de distinguer. Le gonflement detscpkes sous l'effet de I'absorption d’eau,
ainsi que des phénomenes de dissolution de certainstituants solubles de la semoule
(protéine, polysaccharides) pourraient étre resgaas de cet aspect de surface. Afin
d’observer la microstructure interne, des agglotsévat été séchés et tranchés avant la prise
d'images MEB (Figure IV.9E). La structure internesdagglomérats présente presque le
méme aspect que leur surface externe. Les pariduigales de semoule sont érodées. On
observe également un léger gonflement des parsi@lec la présence de ponts « solides »
entre elles. Ces modifications pourraient étresli@da réactivité de la semoule de blé dur en
présence d'eau. La stabilité interne des agglomépaurrait étre assurée par les ponts
capillaires (comme pour les nuclei) lors de leuwrtage et par les interactions biochimiques
(réseau de polymeres protéiques ou saccharidiqueeeeétrés) susceptibles de générer des

ponts solides apres leur séchage.

d) Des morceaux de pates de taille supérieure a 4- @amure IV.9F) sont observés
dans le lit pour des teneurs en eau élevégs,4c > 0,55). Ces morceaux de pate sont les
structures les plus grosses que I'on peut obseataes le lit juste avant la formation d’'une
masse pateuse continue pour une teneur en eau neoyapérieure a 0,65. L'état de surface
des morceaux de pate est sensiblement le mémeetpiades agglomeérats, on distingue a la
fois les particules natives érodées et les nulclagencement des éléments semble cependant
nettement moins bien ordonné que dans le cas dpenagrats. La microstructure interne des
morceaux de pates observée dans les images MEBréHM.9G) semble étre constituée par
une matrice continue pour laquelle il n’est plusgible d’identifier les particules natives. Des
interactions biochimiques entre les composantsiélednt supposées susceptibles de générer
la structure interne continue des morceaux de pate.

Les morceaux de pate constituent une « structuriadsition » entre les agglomérats et la
pate continue.

A I'échelle des particules, le mouillage et le malge de la semoule de blé induit des
mécanismes d’agglomération qui se traduisent pareamaniement de la proportion des 4
populations granulométriques recensées (FigureO)Vdéfinies selon leur taille et leur
structure. Pour les faibles teneurs en eau, & < 0,16), le malaxage n'a pas eu d’effet sur la

distribution de taille des particules. Le lit estiposé de petites particules (diametre < 0,315)
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et de quelques petites structures (0,315 mm < dram€0,63 mm). L’augmentation de la
teneur en eau moyenn&v{ vac > 0,16), se traduit par une diminution continue de la
proportion d’éléments les plus petits (diametre, 31Bmm) jusqu’a leur disparition complete
pour Wit vrac > 0,47. Cette diminution de la proportion des peéitsments est associée a
'apparition d’autres plus gros.

De la teneur en eau 0,16 a 0.27, la fraction di tadmprise entre 0,315 et 0,63mm croit
modérément jusqu’a atteindre un maximum (Figurdl@y.. Cette fraction doit correspondre
essentiellement a des nuclei (Figure 1V.9B). Pesrteneurs en eau comprises entre 0,27 et
0,60, on observe une décroissance continue defcattion jusqu’a sa disparition.

Les entités de taille intermédiaire (entre 0.62 etm) sont considérées comme pouvant étre
encore des nuclei (Figure IV.9B) ou des aggloméiigure IV.9D). Dés la teneur en eau
supérieure ,16, cette population augmente de fagon continsgu'a atteindre un maximum
pour une teneur en eau de 0,50 (Figure 1V.10). dla-de0,50, on observe une diminution
nette de cette fraction jusqu’a leur disparitiomptete pour des teneurs en eau moyennes aux
environs de 0,59.

La proportion de grosses structures (diametre >2 namgmente également dans le lit vrac
(Figure IV.10). Il s’agit de gros agglomérats (FiguV.9D) et de morceaux de pate (Figure
IV.9F). Ces sont observées dés le début pouwirac > 0,27. Leur proportion augmente
lentement avec 'augmentation de la teneur en esguja une teneur en e& yrac = 0,47.
Au-dela, on observe une augmentation rapide deidatgeé de ces structures jUuSQWR vrac

de0,60, ou elles deviennent les composants uniqudis du
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Figure 1V.9. Images au MEB des particules natives de la sentmutdé dur (A) et des
structures formées par le procédé de mouillageiagk nuclei (B, C), agglomérats (D, E),
et morceaux de pate (F, G).
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Figure IV.10. Impact de la teneur en eau moyenng kac) Sur la proportion massique des
quatre fractions granulométriqgues< 0,310 mm; 0,315 mm k< 0,63 mm, 0,63 mm s <
2 mm, 2 mm %) des structures formées par le procédé de moeitiz@axage de la semoule
de blé dur.

La description des mécanismes d’agglomération deicples prend en compte la teneur en
eau reelle des structures forméas.icue) analyses en fonction de la teneur en eau dudi v
(Figure 1V.11). Lorsqu’on augmente la quantité d'egoutée W vrac de 0,11 a 0,59), on
observe que la teneur en eau des petites strugtowgprises entre 0,315 et 0,63 mm) et des
structures de taille intermédiaire (comprises efi{68 et 2 mm) augmentent linéairement et
proportionnellement a la teneur en eau du lit vi2eci est en accord avec une distribution
homogeéne, entre ces structures, de I'eau ajoute ldalit. En outre, la teneur en eau des
grosses structures (>2 mm) est trés elewgg:itue entre 0,48 et 0,58) et quasiment constante
guel que soit la quantité d’eau ajoutée a I'échdlielit. Par ailleurs, on remarque que le
procédé de mouillage/malaxage génere une dispeité distribution de la teneur en eau au
sein des différents types de structures préserates k& lit. Pour une teneur en eau du lit
donnée, des structures tres humides (grosseswstscpeuvent coexister avec des structures
de faible teneur en eau (petites structures ettsires de taille intermédiaire). La teneur en
eau moyenne (a I'échelle du lit vrac) est donc nitére représentatif du « spectre » de teneur
en eau du lit dont la valeur peut étre éloignée wddsurs de teneur en eau des structures

proches des particules natives ou proches de éa pat
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La description des mécanismes d’agglomérationcnélle des particules, repose également

sur I'étude de la fraction volumique solide degéaténtes structures aggloméréen.(

0.7 1
0.6 A1
0.5 1
0.4 A
0.3 1

0.2 A1

0.1 1

Teneur en eau des particules
(g d’eau / g de matiere seche)

0 T T T T T T 1
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7

Teneur en eau moyenne (g d’eau/ g de matiere seche)

Figure IV.11. Impact de la teneur en eau moyenmg (rac) SuUr la teneur en eau des
différentes structures en fonction de leur taidg8(5 mm <a < 0,63 mm, 0,63 mm s < 2

mm, 2 mm <e).

Les valeurs de la fraction volumique solide degcstires de tailles intermédiaires (comprises
entre 0,63 et 2 mm) et des grosses structures r(wn? sont présentées en fonction de la
teneur en eau réelle des particul®@s.icue) dans le diagramme hydro-textural (Figure IV.12).
Pour les petites structures (0,315 mm < diaméte68 mm), il était difficile de mesurer
expérimentalement leur fraction volumique solide e lecture du déplacement de la
paraffine.

Malgré une Iégére variabilité dans les résultaggearmentaux, nous avons observé que les
fractions volumiques solides des structures aggiéese() sont localisées sous la courbe de
saturation pour les faibles teneurs en eau (de dsi présent, piégé dans ces structures).
Quand la teneur en eau augmente, les valeurs @imdon volumique solide tendent a
rejoindre la courbe de saturation (I'eau tend apdecer I'air a I'intérieur des structures).

La difféerence entre la valeur de la fraction volgoe solide de chaque structure et la courbe
de saturationA¢@) est due a la présence de la phase gazeuse.g3daildles teneurs en eau,
cette différence est importante correspondant a&alumme relatif élevé de la phase gazeuse

(Vaira = 0,18V,) a l'intérieur des structures agglomérées. Cettérdnce tend a diminuer
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avec l'augmentation de la teneur en eawshvicule = 0,45, la fraction volumique solide des
grosses structuresp(= 0,57) est au dessous de la courbe de saturafioghiration =0,59).
Dans ce cas, le volume relatif de l'air résidudlirgtérieur des structures est faibl€a{ o=
0,04 V,). Les fractions volumiques solides des structudesiennent égales a celles de

structures saturées quand leur teneur en eantdéteialeur de 0,58/ir particule =0).

0.8 T

0.6 A

0.2 1

Fraction volumique solide (-)
<

0 T T T
0 0.2 0.4 0.6

Teneur en eau moyenne (g d’eau/ g de matiére seche)

Figure 1V.12. Evolution de la fraction volumique solidg) en fonction de la teneur en eau

des structuresijaricue) formees (0,63 mm s <2 mm, 2 mm <s) et modele (ligne continue:

—) selon I'Eq. IV.4.

IV.1.2.4. Discussion

Ce travail propose une description expérimentasendécanismes d’agglomération induits par
le mouillage/malaxage de la semoule de blé dur. ihésanismes d’agglomération sont
décrits a deux échelles : échelle des particulieggi(€s 1V.9-12) et échelle du lit vrac (Figures
IV.6-8).

» A l'échelle du lit vrac

Les modifications de la fraction volumique soldie lit de semoule en fonction de sa teneur
en eau ont été comparées a la courbe de saturtisein du diagramme hydro-textural

(Figure IV.8). Les variations texturales observa@égchelle du lit répondent a une

109



V. Résultats et discussion

phénomeénologie non aléatoire (Reizal 2005 ; Rondeét al, 2008 ; Rondegt al, 2009).

Ce phénomeéne de texturation a été initialementitdgémur des poudres a réactivité de surface
restreinte a la seule capillarité (la cellulose rotdstalline, le kaolin et le phosphate de
calcium) par la succession de trois phases dissnctoisonnement, densification et dilution.
La mise en évidence de ce phénomene pour des poceh@alieres manifestant une réactivité
supposée plus « irréversible » sur des temps éaistcjues plus long avec le liquide liant
(hydratation, gonflement et solubilisation pargglteprésente une extension de son domaine
d’application tendant a montrer sa capacité de rggm lorsque le temps propre de la
réactivité de surface est compatible a celui dedtation. Au cours du mouillage, la fraction
volumique solide du milieu décroit dans un prentégnps avec l'augmentation de la teneur
en eau (phénoméne de foisonnement). A l'issue tle peemiére phase, pour des teneurs en
eau moyennes voisines de 0,4, intervient la phasgedsification. Cette derniere est d’abord
progressive jusqu’a la limite de plasticité puisidat brutale au dela de cette teneur en eau de
transition qui marque la prise en masse du miliela dormation de morceaux de pate. La
derniére phase du phénomene de texturation, laafiluntervient ensuite et se manifeste par
une diminution de la fraction volumique solide dilien, la pate se saturant progressivement
au cours des mouillages successifs.

L’'ajout d’eau au cours de malaxage de la semouleitirdes modifications importantes de la
distribution de taille (Figures IV.6 et IV.7) etsl caractéristiques des structures générées
(Figures 1V.8-12). Les résultats conduisent a ssppdeux mécanismes de croissance lls sont
basés sur le changement d’allure de la courbe Witen du diamétre médian des structures
en fonction de la teneur en eau du lit vrac (Figuté). L’analyse des images en microscopie
électronique a balayage (Figure IV.9) a permis séober 4 types de structures (particules
natives de semoule, nuclei, agglomérats et morceaugate) au cours du malaxage et de
mouillage de la semoule.

Ces résultats montrent ainsi que le milieu n'est [p@mogeéne. La distribution de la quantité
d’eau ajoutée au sein des différents types de tates formées dans le lit pouvant étre
hétérogene, il est difficile d’associer directemenguantité d’eau ajoutée (a I'échelle du lit
vrac) a la teneur en eau théorique pour la tramsfihysique (a I'échelle des particules).
L'étude des caractéristiques texturales des stregtdu milieu et leur localisation au sein du
diagramme hydro-textural (Figure 1V.12) a permisrdettre en évidence les processus de

nucléation, coalescence et formation de pate @osemoule de blé dur.
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» A l'échelle des particules

La premiére étape est la nucléation durant lagledig@articules natives s’associent entre elles
en présence de gouttes d’eau pour former des n@menme I'agglomération a été conduite
avec un flux d’atomisation adimensionné faibjg €0,2), la nucléation est considérée comme
étant le principal mécanisme impliqué a faible tenen eau (0,16 @it vrac < 0,35) (Figure
IV.10). Elle est décrite comme étant la formatiomstantanée des nuclei durant la
pulvérisation des gouttes d’eau sur le lit desipads. La stabilité des entités formées est
supposeée uniguement assurée par des mécanismeguelys rapide » au regard du temps de
'opération. Ce sont les ponts liquides entre lagtipules de semoule qui sont considérés
principalement responsables de la stabilité derlectsire des nuclei. Quant aux mécanismes
chimiques (liés a la composition du blé), ils senbne pas intervenir a ce niveau étant
donné l'aspect des particules liees au sein dekinudentique a celui des particules de
semoule native (Figure IV.9). Ce résultat peut dtustré par le fait que pour des temps
d’agglomération « courts », I'agrégation de la selm@st comparable a celle du sable.

Les dimensions des nuclei observés par MEB soft@l@ 1 mm (Figure IV.9). A partir des
valeurs mesurées experimentalement pour des fadnesirs en eawparicue = 0,18) (Figure
IV.12), la quantité d’air inclus dans les nuclei estimée a presque 18% de leur volumg (
particule = 0,18 Vparicuie). Cette valeur reste approximative, n‘ayant picteiment séparer les

nuclei et les petits agglomérats.

La deuxiéme étape est la formation et la croissgacecoalescence des agglomérats a partir
des nuclei. Il s’agit du principal mécanisme ayle a des teneurs en eau intermédiaires
(0,35 <Wiit vrac < 0,50) (Figure 1V.10). Les dimensions des agglonsésant estimées, d’apres
les images MEB, entre 1 et 3 mm (Figure 1V.9). beslei s’associent par coalescence pour
former des agglomérats dont la taille dépend dulbmende nucléi (Figure 1V.9). Les
mécanismes de coalescence impliquent non seulaeennécanismes physiques d’adhésion
entre les nuclei mais également des modificatidnshimiques supposés de part I'aspect
externe des agglomérats différent de celui descpdes natives. Les mécanismes physiques
d’adhésion (ponts capillaires entre les nucleiXdbuent a la formation de la structure interne
des agglomérats (Figure IV.9). Pendant la coales;ela teneur en eau des nuclei est
supposée suffisamment élevée pour générer l'adhéidodeux nuclei en contact et des
mécanismes biochimiques peuvent intervenir (Fig\re). La semoule de blé dur est capable
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d’absorber une grande quantité d'eau (Hébedrdl, 2003), son hydratation (en particulier

celle de I'amidon et des protéines) pourrait fdireinuer la température de transition vitreuse
et faire ainsi passer les polyméres de l'état wirefaible teneur en eau) a I'état

caoutchoutique (teneur en eau élevée). A I'étatewk, les polyméres sont figés, I'état

caoutchoutique leur donne un degré de mobilitérfaaat les interactions et les déformations
plastiques. Cette transition pourrait étre impligjugans le cas de la semoule lors de
'agglomération.

La troisieme phase de I'agglomération corresponia percolation des morceaux de pate a
'échelle du bol du malaxeur. Cette transformat®® manifeste par une augmentation
importante de la taille des particules et par dedifications biochimiques avec la formation
partielle de structures pateuses a l'intérieur e marticules. Quant au diametre apparent des
ces structures pateuses, il est estimé, a padiimdages MEB, a 4-6 mm (Figure 1V.9). Les
mécanismes de percolation sont supposés étre iledpaiux mécanismes impliqgués a des
teneurs en eau élevées (0,50vg vrac) (Figure 1V.10). Ces derniers pourraient étre dgcr
comme étant la formation de trés grosses strucpaelydratation et adhésion (Figure 1V.9).
Le phénomene de percolation peut étre associé adafmation mécanique des gros
agglomérats a une teneur en eau équivalente aniee lde plasticité (Rondedt al, 2009 ;
Saadet al, 2009). Dans le cas de la semoule de blé dlimite de plasticité est égale a 0,59.
Ainsi, les mécanismes de percolation sont obsdorégue les structures sont completement

saturées pour Wiparicuede 0,58 (Figure 1V.12).

La percolation conduit & un systéme pateux confiour une teneur en eau moyenne au
environ de 0,60 -0,65, supérieure a la limite destitité de la semoule Selon les travaux de
Wauterset al. (2002) et Salelet al. (2005), la formation des structures pateuses coroenen

guand la fraction des petites particules deviegtigéable.

Durant les mécanismes d’agglomération, les agglatméieviennent de plus en plus gros et se
saturent progressivement avec l'augmentation deraur en eau. Les mesures @eet de
Woaricule €1 la relation existant entre ces deux paramé&meplus du degré de saturation des
structures &) (Eq.lll.1) permettent de tracer I'évolution 8gen fonction de la teneur en eau
(Figure IV.13). La saturation progressive des stngs agglomérées avec I'augmentation de
la teneur en eau peut étre modélisée par une lpuissance simple (Eq. IV.3)
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S =(V\C/—J 0011<ws< 058 (Eq.IV.3)

sat

Le modéle en loi de puissance s’accorde bien @sddnnées expérimentaleS<£R,89) sur
I'intervalle de teneur en eau 0,¥lWparicule < 0,58. Les parametres calculés du modele sont
Wharticule Saturaon= 0,58 et n = 0,57. Awparicue > 0,58, les agglomeérats sont quasiment a
saturation etSyaricules = 1. En incluant I'équation IV.3 dans I'eéquation.4] la fraction
volumique solide des aggloméragsdevient dépendante d’'un seul paramétre : la teaesur
eau (Eq. IV.4) :

1 1

1ed’ VSV 1+d; wi,w"

S
a

@ = (Eq.IV.4)

Quand on trace I'’équation 1V.4 dans le diagramiydrdrtextural illustrant I'évolution dea

en fonction de la teneur en eau (Figure 1V.12)reamarque que I'équation V.4 correle bien

(R’= 0,86) avec les résultats expérimentaux.

L'observation des images MEB (Figure 1V.9) avec lemdifications observées dans

I'évolution de la fraction volumique solide en feion de la teneur en eau (Figure IV.12) ont
permis de suggérer que la croissance des structieffectue par des mécanismes de
nucléation et de coalescence. Les agglomératsadanst générés par I'association des nuclei
par des itérations successives. Cet auto-assemiegenuclei permet la formation des

agglomérats, dont la taille augmente par coalessesigccessives.

L’étude de l'influence de la quantité d’eau ajousée la taille des structures (Figure IV.6) et
leur fraction volumique solide (Figure IV.12) a pes de déduire la relation entre la fraction

volumique solide et le critére de taille des patts @0, dzo, dso, €1C).
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Figure IV.13. Evolution du degré de saturation en fonction deteur en eau : Résultats

expérimentauxu() et Eq.1V.3 (ligne continue—).

La figure IV.14 illustre, comme un exemple typigliéyolution des valeurs expérimentale de
la fraction volumique solide en fonction des vateexpérimentales du fractitkg La fraction
volumique solide diminue avec l'augmentation ded#le des structures agglomérées. Ce
résultat concorde bien avec les résultats obsqrués les poudres non réactives (Rondet,
2008). La relation entre la fraction volumique deliet la taille des agglomérats de semoule
de blé dur (Figure IV.12) peut étre modélisée yae loi en puissance, Eq.IV.5 (Rondet,

2008 ; Botet, 2001), confirmant un processus dessance fractale.

@=Ad> (Eq.IV.5)

A est un préfacteur caractérisant I'amplitude du ph&mne qui dépend des variables
mesureées (le fractile choisi, est la longueur caractéristique de la structoreespondant a
'un des fractiles de la distribution de tailldyd dans le cas de la figure 1V.14A) Bt est la
dimension fractale exprimant le fait que la formatides agglomérats peut étre assimilée a
une croissance fractale. Dans le cas du fradidel’équation 1V.4 correle bien les données
expérimentales avec un R2= 0,98 et des valeui de2,83 etA; = 0,56.

La loi en puissance est appliquée sur tous ledilacet la croissance fractale est ainsi
appliquée sur toute la distribution de taille (FegiV.14B). L’existence d’une relation en loi
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de puissance entre le diamétre et la fraction vmuen solide consolide le fait que les

agglomérats sont générés par I'association degimat des itérations successives.

Le modele fractal, représenté par I'équation IVést défini entre deux longueurs
caractéristiques, en fonction de la teneur en @as tlintervalle 0< Wparicule < 0,58 (dans le
cas de la semoule de blé dur). Le phénomeéne dittérabservé ici s'exprime sur une gamme
de taille nettement plus faible imposée par I'étendu domaine hydrique correspondant a la
phase d’agglomération. Sur cette gamme,digsdes éléments formés passent de 0,35 mm
(semoule native) a 1,5 mm.

En fait, la description des mécanismes d’agglon@rapar un modeéle fractal pourrait
indiquer une similitude du mécanisme de croiss@ocg toute la distribution de taille (Figure
IV.14). D’autre part, la coalescence successivendetei suivie par celle des agglomérats ne
génere que tres peu de porosité ce qui peut exgpligwaleur élevée de la dimension fractale
Ds (aux alentours de 2,9) (Figure 1V.15). Concernanpréfacteurd;, son évolution tend a
suivre une évolution linéaire avec 'augmentatiorfréictile de la distribution de taille étudiée
(Figure 1V.15). Par contre, la valeur @ est constante quel que soit le fractile étudié: Au
dela dewparicue = 0,58, le processus de croissance ne s’effedugegar coalescence mais
plutdt par percolation des agglomérats. Ce changedans les mécanismes de croissance est
attribué a la modification dans le comportement anéque des agglomérats (transition vers

I'état plastique) qui conduit a la formation desrogaux de pate.

Le fait que l'agglomération correspond a une cenisge fractale nous a permis, par la
combinaison des équations IV.4 et IV.5, de propaosemodeéle décrivant I'évolution de I'une
des longueurs caractéristiques des agglomératsactiie des distributions de tailldurant le

mouillage/malaxage, (Eq.1V.6).

1

d = = o
i = Ai|_1+ d;WnatW]__nJ (EQIVG)

S
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Figure IV.14. Evolution de la fraction volumique solide des aggérats en fonction du
fractile (o) : données expérimentales et modeéle fractal (&) Ipourd, (A). Application
du modéle de croissance fractale (Eq.IV.5) pous tes fractiles granulométriques (B).
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Figure IV.15. Evolution des parametres du modeéle fradda{Df) en fonction des fractiles

granulométriques.

Dans la figure 1V.16, la longueur caractéristiquamsidérée est le diametre médidyp. Le
modele corréle bien I'évolution expérimentale dgssur tout le domaine hydrique (R2=0,94)
correspondant &t vrac < 0,5. Le méme résultat a été obtenu pour chaqeotilé (données
non présentées). L'équation IV.6 peut étre ainsisaerée comme un outil pour prédire les
caractéristiques des structures formées durant deillage/malaxage (diametre médian,

parameétre de dispersiormt;{dos)/dso).

81 O Données expérimentales D
7 . Eq.IV.6 !
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Figure IV.16. Evolution du diametre médialg, en fonction de la teneur en eau moyenne :

Modéle de croissance (Eq.IV.6) et données expétates
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IV.1.2.5. Conclusion

L'objectif de ce travail était d’étudier les mécamies d’agglomération impliqués dans le
procédé de mouillage/malaxage de la semoule delwléll a été démontré que, durant ce
procédé, les structures composant le lit vrac sebisdes modifications importantes. Ces
modifications peuvent étre étudiées a deux échdltdsservation (le lit vrac et 'agglomérat)
au sein du diagramme hydro-textural. A I'échellelitlurac, la fraction volumique solide en
fonction de la teneur en eau suit une évolutiotr@s phases : foisonnement, densification et
dilution. A I'échelle des agglomérats, cette étudentre que I'évolution de la fraction
volumique solide et de la taille des agglomérats su processus de morphogénese fractale.
L’équation, proposée dans ce travail, constitueuwtil de prévision des caractéristiques des
agglomérats au cours du mouillage/malaxage et tihdmicontréle de I'agglomération de la
semoule de blé dur au cours de la fabrication dis@aus.
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IV. 1.3. Influence of physicochemical binder propedties on agglomeration of

wheat powder in couscous grain

Les mécanismes d’agglomération humide dans un matax faible taux de cisaillement ont
été décrits comme étant un processus de morphagéaetale qui lie le diamétre médian des
agglomérats a leur fraction volumique solide pag dimension fractale. En revanche, il est
indispensable d’intégrer la polydispersité des cstmes générées (nucléi, agglomérats et
morceaux de pate) dans l'analyse du processus Idiaggation ainsi que d’étudier le
comportement de la semoule du blé dur sous difféserwonditions opératoires et de
formulation. Ainsi, I'objectif de ce travail est a®rréler I'influence des propriétés physico-
chimiques (viscosité et tension superficielle) déécents liants liquides aux mécanismes
d’agglomération fractale. Les résultats ont étés@més en considérant les parametres du
modele fractal et ont fait I'objet d’'une publicatioBarkouti A., Rondet E., Delalonde M.,
Ruiz T., Influence of physicochemical binder prds agglomeration of wheat powder in

couscous grain, Journal of Food Engineering, 134;240,2012

V. 1.3.1. Introduction

Powders are widely used in food industry to gemegatinular food products that could be
obtained after a wet granulation process, in wipelticles form larger semi-permanent
structures thanks to liquid binder addition (lves@902). In couscous production where
durum wheat semolina is the main raw material, @ggkation is a critical stage.
Agglomeration could generate high recycling rates tb the polydispersity of the generated
structures (Cug and Abecassis, 2011). These higytlieg rates could be explained by the
high chemical reactivity of semolina components mhieey contact water (Hébraget al,
2003). This chemical reactivity was found to cohtiioe interactions between patrticles.
Agglomeration mechanisms embrace simultaneouslgrstgeforces generated in mixers and
adhesion forces resulted from hydration. So far, kmew so little on agglomeration
mechanisms. The source of agglomeration-resultetiree and size heterogeneity could not
thus be clearly identified as long as agglomerati@chanisms are not fully understood and

controlled.
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Recently, some studies attempted to describe themgrates growth mechanisms under wet
agglomeration conditions by adopting a fractal gtoapproach (Rondett al, 2010; Saaet

al., 2011). This approach considered to describe idall@aggregation mechanisms (Kolb and
Julien, 1984; Witten and Sander, 1981, Stauffe§9)9In the case of high surface reactive
powders, such as wheat semolina, the proposealff@gproach was found relevant although
the impact of surface chemical reactivity was noinpletely studied (Saaet al, 2008).
Chemical reactivity is expected to induce a sigaifit impact on the physico-chemical
properties of the liquid binder used to wet the gemwduring agglomeration. In other words,
the physico-chemical properties, such as surfaoside and viscosity of a liquid binder,
would change during wetting. The joint evolutiontleése physico-chemical properties during
the agglomeration process could explain the graaability in agglomerates sizes.

According to several studies carried out on agglae, surface tension and viscosity were
found to be the major parameters of a liquid binthat control agglomeration mechanisms
(Ennis et al, 1991; Iveson, 2002). During wetting, spreadingl amfiltration phenomena
could rival each other and strongly influence tigeiitl binder localization within a granular
medium. The viscosity and surface tension of thelieg liquid binder would regulate the
momentum for these two phenomena (spreading aiittatibn) that have opposite effects.
The Washburn law, that described the liquid irdifion at the pore scale, could be applied in
the case of powder bed (Gadttal, 2010) and shows that a high surface tension ase®the
infiltration rate. Inversely, a high surface temsiecreases the spreading of a liquid binder.
The surface tension is implied in the cohesion wieagranular medium by the establishment
of menisci where the capillary forces develop. Ehasenisci are established between the
particles under the condition that the liquid wiis solid. This situation could not be attained
unless the granular medium is triphasic (Rumpf,2)96/any authors (Ilveson and Litster,
1998; Knight, 2001) concluded that a high valuswface tension increases the capacity of a
meniscus to maintain the cohesion between two gbasti limiting particles mobility and
allowing stronger agglomerates consolidation.

Regarding viscosity effects, Enres$ al. (1996) found that increasing liquid binder vistpsi
decreased agglomerates consolidation rate. lve2662] demonstrated that, in a drum
granulator and for a given liquid binder, the degoé consolidation is strongly related to the
liquid binder content in the agglomerates. A higécusity reduces the mobility of the liquid
binder and restricts the liquid binder distributidh modifies nucleation mechanisms and
increases coalescence by viscous dissipations flanét al, 2008). Concerning the effects

of surface tension, Ritakt al.(1986) found that in a high shear mixer, incregsiarface
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tension affected consolidation and generated degrseules with larger mean sizes. Iveson
and Litster (1998) found that, in tumbling drume ttate of consolidation increases when the
surface tension of a liquid binder decreases. Hewevhen the granular medium is agitated,
the effects of the surface tension could not beadimted from those of a liquid binder
viscosity. Literature analysis underlined the diffty to draw a conclusion concerning the
influence of a liquid binder’s surface tension asdviscosity. Indeed, all conclusions should
be linked to the experimental context as suggesye@harles Williamet al, (2011). In the
case of granulation of durum wheat semolina, wgtarsual liquid binder) tends to dissolve
the soluble components of the semolina particleifdase. These components, including
damaged starch, proteins and arabinoxylans, catribute to modify the properties of the
capillary bridge as a function of the dissoluticater and the interfacial migration of the
components (Landilloret al, 2008). The joint evolution of surface tension anscosity
could thus alter the agglomeration mechanismslowashear mixer. The raised question is:
to what point agglomeration mechanisms could beredt under certain changes in surface
tension and viscosity?

The objective of this study is to experimentallyestigate the impact of semolina reactivity,
using different liquid binders characteristics, agglomeration mechanisms. Five series of
agglomeration experiments were carried out. Infils¢ one, when granulation was carried
out using water, the liquid binder properties eeolccording to semolina reactivity. In the
second experiment, when granulation was carriedusuy saturated dough juice, the liquid
binder properties remained constant during the exat. The third kind of applied liquid
binders was characterized by a low surface tengioposely prepared by the addition of a
surfactant to the water. In such a way, the disgwmiuof semolina components could not
reduce the surface tension any more. A fourth dediom experiment was arranged by using
liquid binders with a constant viscosity that idependent from the soluble semolina
components. For all experiments, agglomeration @su@sims were represented by considering
the fractal growth model approach. The variationtted parameters of the fractal growth

model made it possible to highlight the liquid kéndhfluence on the agglomeration process.

IV.1.3.2. Theoretical background
IV.1.3.2.1. Binders characterization

The five liquid binders were characterized in termhsurface tensiony), viscosity (1) and

their characteristic speed (V§41) (De Gennest al, 2002). During wetting, when water
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enters in contact with semolina, the water propsrtwould vary according to the
solubilization of the soluble components likelyinduce a decrease in surface tension (mainly
by proteins) or an increase in viscosity (mainly gylysaccharides). The analyses of the
variation kinetics in viscosity and surface tensairthe deionized water is important. This
kinetics was marked by characteristic times whigbresented the shortest times required for

the surface tension and viscosity kinetics to $itabin the mixer.
IV. 1.3.2.2. Agglomerates characterization

Agglomeration mechanisms developed during the agftixing of durum wheat semolina
generated significant changes in agglomeratestatas: Wet agglomerates are multiphase
media described as a solid matrix that could beratad or unsaturated by a liquid phase.
Two parameters could be considered to describe (kiyelro-textural) state of phase
distribution in the agglomerates if the volume bése agglomerates could be measured.
These parameters were water contantgnd solid volume fractiong). The latter is defined
as the ratio of the solid volume contained in agwmte Vs) to its total volume\y): @- V4

Va.

IV. 1.3.2.3. Fractal law

Previous works highlighted that the joint follow-ub the textural ) and characteristic
length (i.e. the diameter) of agglomerates allowted assimilate the development of
agglomeration mechanisms to a fractal morphogemesisess. The suggested agglomerates
growth fractal model (Rondet al, 2010; Turchiuliet al, 2009) was:

d Df -3
@ =R {ﬂ} (Eq.

IV.7)

Where Df was the fractal dimension of the generated agglates;dsp was the median
diameter of the agglomerate populatiar, and dsg* were respectively the solid volume
fraction and the median diameter of the nuclei @t al, 2010). This fractal growth

model highlights the existence of a process whielolives nuclei association by homothetic
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scale up, where nuclei constitute the elementamyctstre of the generated agglomerates
(Bottet, 2001). Nuclei were identified after sieyimnd optical microscopy observations.
Their median diameter and solid volume fractionevéetermined

V. 1.3.3. Materials and Methods

V. 1.3.3.1. Materials

IV. 1.3.3.1.1. Native particles

The granular raw material, durum wheat semoling wlstained by milling wheat grains of
pure variety Joyau (2007 harvest) in a pilot plaiiting system INRA (Montpellier, France).
Semolina was stored in hermetic containers at 43t} experiments were carried out. The
chemical composition of durum wheat semolina wagrdéaned and found (per 100 g dry
matter): 80.5 g (x 0.3 g) starch, 12.4 g (+ 0.Jogtein, 4.3 g (£ 0.2 g) pentosans, and 3.1 g
(0.1 g) lipids. The initial water content of durwwheat semolina was also determined in
triplicate, by drying semolina at 105°C for 24hdamas found 0.110 g (+ 0.003 g) water / ¢
dry matter. The capillary condensation limit of gior wheat semolina was found close to
0.21, and this value was determined from its sompisotherms (Saagt al, 2008). The later
value corresponds to the water content for whiclkeweenisci start to form. The median
diameter of durum wheat semolina was measured $gr ldiffraction (Malvern, Coulter
TMLS 230, Worcestershire, England) and was four@l | 28.

IV. 1.3.3.1.2. Liquid binders

Five liquid binders were used for wet agglomeratidemineralized water, dough juice,
demineralized water with non ionic surfactant (goljate 20, Tween 2)) demineralized
water with hydroxypropyl methylcellulose (HPMC-M&ise®- Seppic) at two different
weight concentrations (0.4 % and 0.6 %). Thesewdfft concentrations aimed to increase the
viscosity. The semolina dough juice was obtainedagpyating for 24 hours a suspension of
semolina particles in water at the ratio of 1:3 JSThe suspension was then centrifuged at
3500 rpm for 10 minutes, and a dough juice wasvexam. The suggested ratio S:L made it
possible to saturate the semolina dough juice thighsoluble components of the semalina

Consequently, we tried to prevent the physico-ckahproperties of this liquid binder to
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evolve during the contact of the prepared semalmagh juice with semolina particles used
in further experiments. According to the semoliiggHid binder contact time (ratio S:L = 1: 5,
under agitation — data not shown), the obtainedltseshowed that the characteristic times of
these kinetics was equal to 3 and 8 minutes fdasertension and viscosity, respectively.
After these characteristic times, we consider thatinterstitial water reach the same state as
dough juice in terms of its physic-chemical progsit When water is used as a liquid binder,
during nucleation, the physico-chemical propertéshis liquid binder are considered those
of water. However, during agglomeration, we consttiat this water becomes a dough juice.
The surface tension was determined by a tensionkl®f according to Whilelmy lame
method (at 20°C). The value of the surface tengias the mean of 10 measurements taken in
100 seconds. The viscosity was determined by ambtsy Anton Paar MCR 301 equipped
with a double gap mobile (DG 27). Each experimantoived studying the changing
characteristics of a selected solution under séskear rates that ranged from 2000t 0.1

st (at 20°C). This protocol is used to simulate tfiféetent shear rates in the nozzle (high
shear rate) on one hand and in the powder bed glwar rate) on the other hand. Viscosity
values found in Table 1 correspond to a Newtonlatepu (between 100'saind 1 &).

The surface tension, viscosity and their charastierspeed of the five liquid binders were
given (Table 1V.4)

Table IV.4. Binder physicochemical properties, droplet chamastics and dimensionless
spray flux.

Binders y(mN/m) p (mPa.s) V*(m/s) dg(um) dqgspan (-) Wa

Water 71+0.05 1+0.02 71+1.47 99.3 1.35 0.38+0.25
Dough juice 35+0.04 1.5+0.1 23.3x1.58 89 1.2 0.42+0.25
Tween 20 35+0.6 1+0.03 35+1.65 89 1.16 0.42+0.24
HPMC 0.4 % 46+2.4 14.8+0.2 3.1+0.2 129.9 1.59 0.29+0.23
HPMC 0.6 % 46+1.1 4442 1+0.07 158.2 1.4 0.24+0.17

v : liquid binder surface tension (mN/m) ; u : liduinder viscosity (mPa.s) ; V* : liquid binder chateristic
speed (V*=y/u— m.§"); dq : droplet diameter (um)ya: dimensionless spray flux.

lll. 1.3.3.2. Methods
Wet agglomeration of durum wheat semolina was edrout in a low shear mixer LABO 25

(MAHOT, France) equipped with 5 liters bowl. Theuid binder was sprayed using a flat
spray standard nozzle (TPU650017, Spraying Systeank, France). The mixer operating
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speed (9.2 rpm) along with the water addition flate (approximately 3.10m*.s*) were
chosen to induce the smallest possible value ofltlmensionless spray flux, (Litster et al,
2001). The latter value was so close to the vatueesponding to the drop controlled regime
(cf table 1). Under the latter conditions, the dedpsize was measured by laser diffraction
(Spraytech, Malvern). Depending on the physicockahtharacteristics of the liquid binder,
the median droplet diameter was found between 2D IB0Oum. For each experiment, a
sample of 1.5 kg of semolina was introduced inltbel. The semolina was first mixed for 2
min without water addition in order to homogenike powder. Then, a wetting/mixing stage
was carried out. During this stage, the desired umhmf liquid was sprayed over the
semolina. Spraying time was adjusted with respethé desired amount of liquid we wanted
to add, and consequently the liquid content ofikeemassv (varied between 0.15 and 0.60 g
water (liquid) / g dry matter). Finally, a mixindage to homogenize the entire wet mass

lasted for 2 min without water addition.
IV. 1.3.3.2.1. Hydro-textural characteristics

To evaluate the hydro-textural parameters at tlagngrscale, 250 g of each wet mass was
sampled immediately after the third mixing staglke Bampled mass was then mildly sieved
for 2 min over a column of metallic sieves of desiag mesh (10 mm; 5.6 mm; 2 mm; 1.25
mm; 0.9 mm; 0.8 mm; 0.71 mm; 0.63 mm; 0.5 mm; 0mh;r9.315 mm; 0.25 mm; 0.160
mm). Immediately after sieving, approximately 2 grevsampled from the remaining on each
sieve to measure water contewj py drying in an oven at 105°C for 24 h. The smsalnples
remaining on each sieve were also collected torahéte their solid volume fraction. The
volume of the agglomerate¥,] is determined by a applying the displaced liqualume
method already explained in Sagtdal (2009).The solid volume fraction of agglomergigs
was calculated by using a method previously desdri;m Rondetet al. (2010a). The
relationship between the solid volume fraction arader content were depicted on a diagram
called the hydro-textural diagram (Ruét al, 2005; Rondeet al, 2009; Rondett al,
2010b).

V. 1.3.3.2.2. Size measurements

Size distribution of agglomerates was determinéer aieving using the previously indicated

sievesWeight distributionaccording to size criterion, was then expressatieapercent of
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total weight. The analyses of water contents argloagerates solid volume fraction of the
remaining on each sieve made it possible to categtine structures in three populations: (i)
native particles whose water content is always lem#ian the capillary condensation water
content (approximately 0.21 as shown in Saadl. (2008)), (ii) nuclei and agglomerates
whose water contents swung between the capillangesation value and the plastic limit
value for durum wheat semolina (approximately 0.%58) dough pieces whose water content
is enough to ensure their saturation and higher tha plastic limit. It is important to note
that the plastic limiwp, is defined as the water content at which the $ampintains any
applied deformation (Atterberg, 1911).

The determination ofg and dsg® was made after having sieved and sampled theestabl
structures that were mainly found on the sieve tviaras one level higher than the sieve were
the native semolina particles were found. In otlwerds, on the superior sieve there were
almost no native semolina particles. Moreover, &eehalso verified by microscopy that the
structures found on the higher sieve were printypagjglomerated native particles. Once we
verified that the latter structures were nuclei, estimated their median diametip", and
then measured their solid volume fraction by theafiim method already described.

V. 1.3.4. Results and Discussion

During wetting/mixing process, the granular bedlee® from a dry powder to dough pieces
throughseveral stages and transitions: the nucleatiorestag agglomerates growth and the
agglomerate/paste transition. At the beginninghef wetting/mixing process, the association
of the native semolina particles generates nualeich in turn yield in agglomerates. Figure
IV.17 depicts the structures’ textural and dimenaloevolutions according to the liquid
binder content. Four families of structures coudd distinguished according to their sizes
(Figure 1V.17a) (increasing from native semolinaiclei, agglomerates to dough pieces),
texture (Figure 1V.17b), and water contents (Figi¥el7a and 1V.17b). It could be pointed
out that nuclei are small and compact. Agglomergtew/th, which leads to structures formed
by nuclei association, is characterized by a deer@atheir compactness. Dough pieces could
be supposed to be saturated with liquid binder @vad their size stabilizes before they
coalesce to form continuous dough at higher ligoidder content. At any liquid binder
content, the identified structures could be suppdsecoexist in the granular bed (Saddl,

2011). For example, the nucleation stage occuiikthete is no more dry powder.
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Agglomeration growth stage begins while nuclei atdl in formation. Relying on size
measurements only didn’t allow us to allocate acttire to a given population. The structural
characterization should, therefore, be complemebiedhydro-textural analyses (Rondst
al., 2010a). In this study, for each wetting and esiglve, the determination of the liquid
binder content and solid volume fraction of theustures allows this identification (Figure
IV.17). As soon as the liquid binder content of thteuctures becomes higher than the
capillary condensation limit (0.21), these struetyrregardless of their size, could be
considered as nuclei and/or agglomerates. Thairdiinder content allows the association
of a great proportion of particles. On the contratyuctures whose liquid binder content is
close to or higher than the plastic limit (0.59)davhose solid volume fraction close to that of
saturation, are considered to be plastic doughepiéRondeet al, 2008).

Figure IV.17 shows that at the same liquid bindmrtent, a binder with a low surface tension
generates bigger and denser structures. This dligmrvwas in agreement with the
observations of lveson and Lister (1998). The serf@nsion range studied here is relatively
large considering the one of the liquid binderssieally used in food science area. Thus, the
two curves depicted on figure 17a, delineate thidaagerates size range that wheat semolina
could generate during agglomeration in a low sheater. If one considers water as the
reference liquid binder, the use of a liquid bindbaracterized by a lower surface tension
(50% or even lower than that of water) could indaceincrease in agglomerates size that
goes up to 33%. The same conclusion could be rdambrecerning the solid volume fraction
range whose value could increase up to 10%, ifuses a liquid binder with a low surface
tension. Figures 1V.17a and IV.17b could be congdeas technological diagrams where the

size and the hydro-textural state of agglomeratesiepicted.

The identification of the range of water contentsresponding to the strict agglomeration
growth stage is defined by two characteristic ayenaater contents. The first corresponds to
a bed where there is no more native particles,thadsecond, to the bed for which dough
saturated pieces appears. This makes it possilbets more specifically on the impact that
liquid binder’ physicochemical characteristics dgové on the agglomerates growth stage. The
fractal growth model is thus only restricted tostBtage. This model allowed us to describe
precisely the increase in the median diameter alaith the un-consolidationi.é. the

decrease in the solid volume fraction) (FigurestliVand 1V.18).
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Figure IV.17. Variation in median diameter (a) and solid voluinaetion (b) according to the

binder content.

For each liquid binder, the fractal descriptiorvadidated. The specific nature of each liquid
binder modulates the solid fraction values. Th&iheis illustrated on figure IV.18, where the

experiments corresponding to only three liquid bnsdvere depicted to avoid overloading the
representation. The power law model (Eqg. IV.7) hgiits the interdependency between size
and solid volume fraction. A shift of the curveadbserved according to the applied liquid
binder.

Nevertheless, in logarithmic representation (Figi¥e8b), the curves were found parallel.

This observation indicates that the fractal dimemsivhose values were found closeDio~

2.8 (table 1V.5), remain stable and were not sigaiitly different to the risk 0.05 (statistic

value: 1.1096, p-value: 0.3842, freedom degredsi)4T his result means that the association
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process remains stable whatever the consideredatbastic size is. An example is given in
figure 1V.18c for three different quartiles of agglerates generated by wetting with semolina
dough juice and for which the same fractal dimemssadound approximately 2.8.

Table IV.5 summarizes all the fractal model pararset(Eq. 1V.7) corresponding to the
agglomeration process with the studied liquid brad®uring the agglomerates growth stage,
when granulation was carried out using water, ttpeid binder physicochemical properties
could be modulated by the dissolution of semolimlalde components. As a consequence, the
characteristic speed (V*) of water will be consitbequal to that of dough juice (23.3 .s
during all growth stages (Table 1V.4). On the cangr during nucleation stage, the
dissolution has not enough time to occur and wiateracts with semolina at its native status
(Table IV.4).

The impact of the applied liquid binder on the fehanodel parameters was studied as a
function to the liquid characteristic speed (V*)dadrops median diameter. The evolution of
the parameters of the fractal model should be aedlyccording to the variation in several
dimensional parameters: Weber, Bond, and the eapihumber (De Gennext al, 1991).
The current lack of information on the drop flowteran the granular bed did not allow us to

evaluate the exact value of these numbers.
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Table IV.5. Fractal model parameters (Eq. IV.7) correspondiinthe agglomeration process
carried out with the five binders.
Water Dough juice Tween 20 HPMC 0.4% HPMC 0.6%

Df 2.83 2.81 2.85 2.76 2.84
dsc¥  0.53 0.56 0.54 0.55 0.55
e 057 0.63 0.62 0.65 0.66

It could be seen on figure 1V.19 that the agglortessamade from nuclei association, have the
same fractal dimension whatever the liquid bindearacteristic speed and drop size are. This
observation indicates that the suggested pattermuafei association remain the same
whatever the liquid binder.

According to the applied liquid binder, the medamoplet size was found between 33% and
56% of the native particle median diameter (Tablel). The latter observation indicates that
the nuclei formation is obtained through a distiifmy mechanism and not by immersion of
the grains that only appears when the liquid birdteplets are larger than native particles
(lvesonet al, 2001). In this study, each drop located betweartiges would act as a
capillary bridge that develops on the solid/liqgas triple line. When nuclei are formed by
immersion, several particles would be immersed iwitthe drops and consequently the
immersion would allow the action of the capillaribp the periphery of the structure. The
proposed mechanisms of nuclei formation (liquiddeindistribution or immersion) induces
different pattern of grains association, and leaen&ually to different agglomerates growth
mechanisms. In our specific conditions, the assiocigattern of nuclei by capillary menisci

could be described by the fractal dimension.

The analysis of agglomerates fractal growth reguirat we know the nuclei solid volume
fractions and sizes. Nuclei characteristics arerdghed using a methodology described in
Rondet (2008). It turns out that the associatiorthef grains, during nucleation, generates
nuclei whose size is close to 550um whatever tipdieapliquid binder is. Thus, the nuclei
median diameter seems to be independent from tipeidli binder properties: liquid

characteristic speed and drop size (Figure IV. 20).

131



V. Résultats et discussion

a 3.0 1

2.9 -

2.8 - } 3 } *

2.7 -
—~2.6 -
w 2.5
2.4 -
2.3 -
2.2 -
2.1 -
2.0 . - . .

V™ (m/s)

b 3.0 -
2.9 - ;
2.8 - $ ¢ 3 *
2.7 -
2.6 -
2.5 -
Boa4-
2.3 -
2.2 -
2.1 -
2.0 : . : : : : : .

80 90 100 110 120 130 140 150 160
Droplet median diameter (um)

Figure IV.19. Influence of binder characteristic speed (a) ang dize (b) on the fractal

dimension.

According to Ivesonet al. (2001), the drop control regime is characterizgdabdirect
relationship between the nuclei and the size ofpiligerized drop. Although the drop range
size is too small to conclude a significant indefmce between these parameters, it could,

nevertheless, be observed that this trend is nwidfan our experiments.
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diameter.

Nuclei have the same median diameter size (Figui20) but could be distinguished by their
solid volume fraction (Figure 1V.21) which varies the whole range between their random
loose packing (approximately 0.55) and their ranatwse packing (approximately 0.66).

A linear decrease in solid volume fraction coudddibserved when the characteristic speed of

the liquid binder increases (Figure IV. 21a).
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volume fraction.

Water, whose surface tension is the highest as rshowable 1V.4, led to nuclei with the
lowest solid volume fraction. Liquids with high sage tension, that increases the capillary
force, should on the contrary involve a strongatiglas bonding. This observation led us to
conclude that the stability of the solid volumecfran of the nuclei is the result of two
contradictory actions. The first is representedtly liquid binder action through capillary
menisci. The second is the shearing generated éoyniking process. The nuclei, obtained
during a wetting/mixing carried out with liquid llars characterized by high viscosity or low
surface tension, could resist the shear forces ibrthe native particles were associated in a

compact nucleus. As an example, the solid volumetifsn of nuclei obtained with the Tween
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20° (Table 1V.4) is high. So, the capillary bridgeshioeen particles become weak and the
stability of the structures could be the only capsnce of the inter-particles friction
strengths. For nuclei obtained using water, thsiragicapillary bridges were high enough to
maintain loose structures, whose solid volume imactvas found to be low. The latter case
corresponds to a stable mechanical strength cobi@atith the mixer blade shear stress.
Figure IV.21b depicts the nuclei solid volume frantaccording to the drop median diameter.
Taking into account the weak range of variatioritha droplet median diameter, no specific

conclusion could be made on the tendency obsernvEdyure 1V.21b.

V. 1.3.5. Conclusion

The aim of this paper was to extend the applicatbithe fractal growth model by using
several liquid binders characterized by differehtygicochemical properties. It has been
shown that the fractal growth describes properly dnop of solid volume fraction when
median diameter (or other size criterions sucli,@sd;s) increases. This fractal approach,
which was only considered on the agglomerates dr@tdge, made it possible to study also
the influence of the physicochemical properties@feral liquid binders on the fractal model
parameters. It could be concluded also that thedralimension remains stable whatever the
liquid characteristic speed and drop median diam&te. This observation means that the
nuclei association pattern remains the same whatbeeapplied liquid binder is. Similarly,
the nuclei median diameter remains stable whattestiquid characteristic speed and drop
median diameter are. The size of these nuclei wasd close to 550um. Finally, the nuclei
solid volume fraction decreases as the liquid dtarsstic speed increases. This last result
highlights the joint product-process action on #teucturing of semolina agglomerates.

Couscous which is a typical granular foodstuff doog structured using this approach.
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I\VV.1.4.Structuration of wheat powder by wet agglomeation: case of size

association mechanism

L’agglomération humide des poudres résulte deiBactouplée de I'énergie mécanique et
'ajout d’'un liquide de mouillage. Le processus gfjiomération est ainsi induit par les
contacts et/ou les collisions successifs entre pesticules natives et les structures
agglomérées. L'objectif de cette partie du chapitfeétait d’identifier la loi permettant le
mécanisme d’association des particules au coufagiglomération humide de la semoule en
malaxeur a faible taux de cisaillement. Cette éergtedbasée sur I'analyse des distributions de
propriétés des structures agglomérées en termextlee et de taille pour chaque mouillage.
Les résultats ont été valorisés par une publicat®arkouti A., Delalonde M., Rondet E.,
Ruiz T., Structuration of wheat powder by wet aggtoation: case of size association

mechanism, Powder Technolo@@12 Soumise.

IV.1.4.1. Introduction

Wet agglomeration of powders is a key industriadcess. This process is based (i) on a
particle motion occurring in shear mixers (low agh) or in fluidized bed and (ii) on the
addition of a wetting liquid in the same time. Theauid allows the powder particles to stick
together in order to form agglomerated structufé® physical properties of these structures
could be adjusted according to the functionalityhe end product. It is therefore crucial to
fully understand the mechanisms involved in wetl@aggration process. In that way, Iveson
et al. (2001) stated that the mechanisms developing gunet agglomeration could be
divided into: () wetting and nucleation,ii] coalescence and growthiji) attrition and
breakage (Ennis and Litster, 1997).

Couscous is a traditional cereal-based Mediterramead obtained by agglomerating durum
wheat semolina particles with water. Wet agglomenabf semolina particles is usually
carried out in mixers. The twin effect of a wettilguid (which allows particles sticking) and
mechanical energy (which ensures particles agitatiad water homogenization) is necessary.
Generally, the operating conditions applied duromgiscous production induce low shear
agglomeration rather than high shear one (®aadl, 2011).

Wet agglomeration induces large structures whidgmassively replace the native particles.
Nuclei are the first structures that are obtainéénvthe binder drop fall onto native particles.
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Agglomerates are generated from the associatiaruoei or from that of nuclei and native
particles depending on the process and productredess. Based on the nature of the added
liquid binder, and the capacity of the mixer to log@nize the mixture, some dough pieces
can also appear and coexist with the other indalidad structures. According to the water
content, the medium is thus composed of structtinas can coexist and whose size is
different: () native particles,ii) agglomerated elements (nuclei and agglomerati@g)and
dough pieces. For a given water content, the medtam thus be characterized by the
distribution of dimensional and textural paramet@amachandraet al, 2008). Previous
works also showed a non-uniform distribution of tlgpiid binder throughout the different
size classes of structures regardless of the chosthod applied in liquid binder addition
(Osborneet al, 2011).

In couscous production, these dimensional and higktural heterogeneities lead to a high
product recycling rate (60% of the initial semolfiawv) (Cuq and Abecassis, 2012).

The main objective in granulation research is ttoglpction of high quality productg.Q.size
and texture distribution) with a reliable and ominprocess (Leet al, 2009). In couscous
production, the point is to obtain a high perceatafj granules with a limited range of size
(typically between 1 — 2 mm) so as to reduce tlogaleng rate.In order to improve couscous
production yield and to control the physical prajsr of the end product, it is essential to
fully understand the wet agglomeration mechanisihgs aim can be achieved by describing,
as clearly as possible, the hydro-textural and dsimmal states of the all the processed
structures.

Through this global description, this work aimsidientify a structure association pattern
during wet agglomeration. The approach developettisipaper, based on the twin analysis
of size and textural characteristics of each smmecthat can be found in the bulk, is an
original approach. For each experimental wettinge tpopulation of structures was
characterized by the distributions of gize, {i) liquid content, andii{) solid volume fraction.
The mean value and the span of these distribuaomsised to investigate the agglomeration
mechanism. For low shear mixing conditions andrinesliate nucleation regime (Litstet
al., 2001), this relevant mechanism expresses thetheagtructures associate together to form

the agglomerates.
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IV.1.4.2. Materials and Methods
IV.1.4.2.1. Materials

The granular material is durum wheat semolina thaibtained by milling wheat grains of
pure variety Joyau (2007 harvest) in a pilot plaiting system INRA (Montpellier, France).
The durum wheat semolina chemical compositioninitsal water content (0.14 g water / g
dry matter), its capillary condensation water cantgefined by the isotherm (0.21) and its
median diameter (280 um) were described in (Sdaaa., 2011). Wheat semolina is wetted
with semolina dough juice as a liquid binder. Tatett is obtained by agitating a suspension
of semolina particles in water at 1:5 (S:L) ratfor 24 hours. The suspension is then
centrifuged at 3500 rpm for 10 minutes, and a dgugte is recovered. The suggested ratio
S:L make it possible to saturate the semolina dguigle with the soluble components of the
semolina. Consequently, the changes in the phydiemical properties of this juice (liquid
binder) when it is mixed with semolina particleg aninimized. The semolina dough juice

surface tension and viscosity are 35 mN/m and Pa.swrespectively (Barkoudt al, 2012).
IV.1.4.2.2. Methods

Wet agglomeration of durum wheat semolina is cdroat in a low shear mixer LABO 25
(MAHOT, France) equipped with a 5 liters bowl. THeugh juice is sprayed using a flat
spray standard nozzle (TPU650017, Spraying Systerank, France). The size of the liquid
binder drops is measured using a laser light saagtemethod (Sprayte€h Malvern
Instruments, France) and it is found to be 90 prme blade and the bowl speeds are
respectively equal to 80 rpm and 9.2 rpm. The watktition flow rate is close to ~ 3.10
m®.s’. These process conditions induce a value of threedionless spray flux, close to
0.48 (Litsteret al, 2001). The ratio of the drop penetration timehe granular circulation
time is close to 0.01. These two latter values aedion the nucleation regime map defined
by Hapgoodet al. (2003), locate the nucleation regime in the intdlimte zone of this
diagram. For each experiment, a sample of 1.5 kgeofolina is introduced in the bowl. The
semolina is first mixed for 2 min without liquidrider addition in order to homogenize the
powder. Then, a wetting/mixing stage is carried @uiring this stage, the desired amount of

liquid binder is sprayed over the semolina. Sprayime is adjusted with respect to the
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targeted water content of the wet mass (w, [1{0.22, 0.32, 0.36, 0.43, 0.45, 0.49, 0.57} g

water / g dry matter). The subscriptefers to these seven experimental wettings. Air2 m

mixing stage, without water addition, is finallypgied to homogenize the entire wet mass.
IV.1.4.2.2.1. Size and hydro-textural measurements

After the wet agglomeration process is achieved)psas of 250 g are sieved in order to
separate the different structures. Twelve differgieivzes with mesh openings expressed in
millimeter D; O [2.5, 2, 1.4, 1.25, 0.9, 0.8, 0.71, 0.63, 0.5, 0.815, 0.25] are used. The
subscripf refers to these twelve mesh openings. The ren@mmeach sieve is then weighed
and weight distribution, according to structurezesiis then expressed as the percentage of
total weight. Immediately after sieving and weighiprocedures, approximately 2 g of the

structures remaining on each sieve, are samplede@sure their water contemy; (water

content in the sieve for an experiment carried out at mean water cdmignby a drying

method in an oven at 105°C for 24 h. Based ondter Hefinitions, the mean water content of
an experiment is defined as the sum of the water content ofctires remaining on each
sieve balanced by their dry masses.

After sieving, size distribution is also considerg&tie diameter distribution for a given mean

water conten®; is obtained through the measuremert;of
For each experiment, small samples of structuraadan each sieve are also collected to

measure their solid volume fractiog(). The volume of structure®/{) is determined by

applying the displaced liquid volume method usimgeasuring cylinder (volume 5 ml) half-
filled with paraffin. The solid volume fraction @ftructures is then calculated by using the

methodology previously described in Ronéetal. (2010a, 2010b). The mean solid volume
fraction is then defined gs. The analysis of water contentw(), and solid volume fraction
(g ) of structures found on each sieve make it posdibicategorize the structures in three

groups: (i) native particles whose water content is found ¢éodbways smaller than the

capillary condensation water contemigy~ 0.21), (i) agglomerated structures (nuclei and

agglomerates) whose water content is higher tharcaipillary condensation value and lower

than the plastic limit value for durum wheat semaliw,~ 0.59, defined as the water

content at which a sample keeps its deformaticer afich applied stress (Atterberg, 1911)),
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(iif) dough pieces whose water content is found toifgieeh than the plastic limit and that are

saturated with water (Wilson and Rough, 2006).

IV.1.4.2.2.2. Structure heterogeneity

For a given liquid binder content, characterized(by , ¢ ), the structures are separated on

sieves |) according to their size. It is then possiblectbculate, for the remaining on each
sieve, and for each experimental wetting, the tdquontent (Eg. 1V.8) and the solid volume
fraction relative deviation (Eq. I1V.9):

Xij =(Wij —V_Vi )/V_V| (Eq.IV.8)

vi =(@ -a)/ @ (Eq.IV.9)

where X (resp.yij ) is the liquid content (resp. the solid volumectran) relative deviation of

agglomerates from the sieyefor a liquid contenti. For each experimental wetting, the
relative deviation indicates the fluctuations ofteracontent or solid volume fraction around

the mean value.

[11.1.4.3. Results and Discussion

Figure 1V.22 depicts the cumulative particle siae&rve obtained for each experimental
WettingWi. According to the increase WT, it is possible to observe an increase in both the
median diameterd;spand a shift to the right of the size distributiods mentioned in

paragraph 1V.1.3.2.2.1 and depicted on Figure 1ViB8 twin analysis of the water content
and granulometric distributions makes it possiblaistinguish between)(native semolina
particles, i) agglomerated structures (nuclei and agglomeraes)(ii ) dough pieces.

Four major stages can be highlighted. A nucleasiage, that occurs at the beginning of the
wetting stage. During this stage, the granular se@nly composed of native semolina
particles and nuclei. The nuclei are characterlaed water content which is higher than the

capillary condensation limitWj.ap~ 0.21) and a mean size that is found to be closeyt =

600 pm.
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Figure 1V.23. Evolution of mass population balance accordingater contenﬁ.

When the mean water content increases, agglomesiaedo appear in the granular bed as a
result of nuclei association. Agglomerates can ifferdntiated from nuclei by their higher
water content and their lower solid volume fracti®his stage called nucleation and growth
regime (depicted on figure 1V.23), during which tgeanular bed is composed of native

semolina patrticles, nuclei, and agglomerates, nesnatil native semolina particles disappear

(when W, ~ 0.25). This water content can be considered aieat value that separates the
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nucleation regime and the strict regime of agglates growth (Figure IV.23). When
agglomerates become saturated with binder, thewcéstion leads to dough pieces (Knight,
2004)which remain in the medium until a water contentegsponding to that of a percolation
threshold. The later corresponds to the dough itransand occurs for a mean water content
that is close to the plastic limit of durum wheat®lina (v~ 0.59).

In the growth regime, a decrease in the solid veldraction (Figure IV.24) together with an
increase in the median diameter (Figure 1V.25)dsesved during wetting. This growth stage
corresponds to the stage Il of Betizal. (2003) diagram for which the mixture resistance an
the power consumption remain constant. This reshbbws that agglomerates do not
consolidate during their growth. On the contratys tgrowth is associated with a relative
expansion and an inter-structures void incorponatibhese two phenomena (growth and
expansion) are not usually observed during wetaggtation in high shear mixer (lveseth
al., 2001)]. In a low shear mixer and during the gtovdgime, the association of nuclei leads
to a fractal growth already shown by Ronegtal. (2010a, 2010b). As the fractal growth
develops, the added liquid binder progressivells fihe agglomerates pore network. The
increase in saturation degree, analyzed by the hgdyween the saturation curve and the
textural curve of agglomerated structures (Roetlal.,2010a) (Figure 1V.24), shows that the
pore network filling occurs faster than its voluregpansion. The agglomerates become
saturated for a water content close to the pldistit (wp ~ 0.59). For this water content, the
change of the agglomerates mechanical properties dot allow the conservation of the
fractal structuring and thus the fractal growthpsto
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Figure IV.24. Evolution of agglomerates solid volume fractionsading to water

contentw; .
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Figure 1V.25. Evolution of agglomerates diameters according ttewaontenWi.

Figure 1V.26 depicts the solid volume fraction exain (¢; ) according to the structures

diameter (I;) for the granulometric quartilesdi{s, diso, dizs). For each water content

corresponding to the agglomerates growth regimpemxental data depicting the evolution
of solid volume fractions with diameters are weadtrelated (correlation coefficients always

higher than 0.96) by the following power law (Eq19):

d Df -3
q =% [—'j (Eq.IV.10)

In equation 1V.10,d5gn and ¢ are respectively the median diameter and the rsehd

volume fraction of nuclei an®f the mass fractal dimension. The mass fractal dsmen
defined by Eq.IV.10, describes the structuring pescthat leads to agglomeration (Julien and
Bottet, 1987).

This observation confirms the results obtained bpdetet al. (2010a, 2010b) carried out in a
low shear planetary mixer on several granular melkhe results obtained show that the mass
fractal dimension is not dependent on the granulomguartile of the considered structures
(nuclei or agglomerates). Fdps, dsop anddi;s, Df = 2.84+ 0.025. This power law supports
the statement that wet agglomeration consistsfracal process that could be considered to
remain the same whatever the studied quartile (sexue ofDf). However, these results do

not make it possible identify the layout law whimmtributes to the fractal agglomeration.
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In order to analyze more precisely the mechanishpmudicles association, it is necessary to

study more precisely the hydro textural parametasspecially their fluctuations.
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Figure IV.26. Evolution of agglomerates solid volume fractionsading to their diameter
d.

Whatever the experimental wetting, the analysisvafer content and solid volume fraction
standard deviations indicates the coexistencearaecategories of structures. Figure 1V.27
depicts the standard deviation of the water con{gpt and solid volume fractionsyj)
according to particles diameters for all experiraémtettings. For all experimental wettings,
small particles water content is relatively lowean the mean water content (Figure 1V.27a)
and their solid volume fraction is higher than tbhbther structures (Figure 1V.27b). On the
other hand, large particles are characterized higlaer water content and a lower value of
solid volume fraction comparatively to the meanuesl The water content of the biggest
particles is close to the plastic limit and theitusation degree tends to 1. For all experimental
wettings considered in Figure V.27, the populati@ance (Figure 1V.123) indicates that the
medium does not contain native semolina anymorethatthe structures belong to nuclei
and agglomerates classes. When low water conteats€ansidered, the mass fraction of
nuclei is higher than that of agglomerates. Dutimg agglomeration process, nuclei coalesce
to form agglomerates that progressively constitiéemost important population from a mass

point of view.
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On figure 1V.27, two populations can be distingegh() a population whose diameter is in
between the size of the biggest semolina nativiégies (~400 um) and 800punii)(a second
population whose diameter is higher than 800jehements that belong to the population
whose size is 600um +200um are identified as nuéler these later, and whatever the
experimental wetting, the water content standakdatiens are always negative and constant
whatever the size of nuclei. This constancy whigHaund for all experimental wettings
indicates that the nuclei water content increagepgstionally to that of the mean water
content value. This result is the consequence@sfitaying method and of the quality of the
mechanical agitation which lead to the homogeneaiting of nuclei.

For each wetting, the agglomerates generated (¢80 um) have a positive standard
deviations and their water content increases Vil tsize. Actually, the relation between the
water content standard deviation and the partidlameter is almost lineax;( O d;).This
result is explained by the fact that the sprayetewia mainly localized on the nuclei surface
as isolated drops. These latter contribute to er@aenisci between nuclei inducing their
coalescence, thanks to the action of capillaryeerd¢o generate agglomerates. If the water
have penetrated the volume of the generated stas;tthe dependence between the water
content standard deviations and the diameter wimlilev a cubic relation. If the drops were
localized on the nuclei surface in the form of lnfithe dependence between the water
content standard deviations and the diameter wiolilmlv a quadratic relation.

The slope of the straight ling(d;) decreases as wetting increases. This is duettath that,

for high wettings, the bulk is, from a mass poihview, mainly composed of the most wetted
fractions influencing then the mean value of théewaontent.

Concerning the solid volume fraction, it is shownFigure 1V.27b that the value of the solid
volume fraction standard deviation of nuclei andylamerates does not depend on the
experimental wetting. For nuclei, it is always pes and decreases almost linearly from the
smallest one to the largest one,. the small nuclei are more compact than larger dhe.
nuclei show an important solid volume fraction eitfntial. This last is related to the
heterogeneity of particles and sprayed droplets. $tbr agglomerates, whose size is higher
than 80@um, the solid volume fraction standard deviatiomeégative and decreases linearly
with their diameterj.e. the large agglomerates are less compact thanesnoasie. The mean
solid volume fraction decreases with wetting (Feglv.24). The fact that fluctuations do not
depend on wetting indicates that the solid volumaetion of each structure (nuclei and
agglomerates) decreases in the same proportiadhe asean solid volume fraction.
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Nevertheless, the differential from the mean igladl more high that structures are very small

or very large.

a
0871 .. o.. W=024 o W=0.28
=0.
0714 - D w=0.32 .. - V_V|:O36
3 Y vv 2043 .......... o V_V:O45
5: 06 1 oo W|:O49 ! ’
S 0.5 A
D
=
'c% 0.4 - 7]
o W,
g 031 '
(%]
c 0.2 1
3]
<
g 0.1 1
o)
= 0 T 1
S
= 2.5 3
-0.1
0.2 Nuclefi Agglomerates
Diameter d; (mm)
b
0.2 7 : [ R o W=024 o W=0.28
3._ i ,,,,, (2] W2032 P W:O 36
g 0.15 ~ * i ,,,,,, A %20'43 ,,,,, e w=0.45
I ;) y e Y —
2 o1 | g'{ w,=0.49
L.
o k. I
e k
g 0.05 - P A%
2 N
I olw
%0 —2 iR, ' .
5 ( 05 & i. 2.5 3
g -0.05 A d
5 0.1 - ;
o Lo
E 0.15 | Nuclef’} Agglomerates
A . Diameter d;; (mm)
-0.2 | v

Figure IV.27. Standard deviation of agglomerates: a) Water cionbg solid volume fraction

according to their diametel;.

146



V. Résultats et discussion

The analysis of these results reveals that, fowangwetting, and whatever the value of the
mean water content, the hydro-textural storiesuafléi and agglomerates, coexisting at the
same time in the bulk, are different. For examglggglomerate would come to break, it
would create two sub-elements whose size wouldgb@leo that of nuclei but whose water
content and solid volume fraction standard dewatvould not be the same than nuclei. If
layering mechanism would be involved in the grovmlocess (bonding of small native
particles around a nuclei), the solid volume fiactistandard deviation of the generated
structures would be positive. However, the phenametated to the two examples above
mentioned are not observed. The wet granulatioogs® studied in this work produces two
very distinct populations corresponding to nuclaill @agglomerates. This makes it possible to
suggest that the agglomeration process is mairdyded by associations rather than by
rupture.

This observation is supported by the low shear itimm$ induced by the mixer and by the
spray regime which is described as "intermediatBénvconsidering the nucleation regime
map of Hapgood &il. (2003)). To identify the major mechanism contribgtto the structure
layout, that must be in accordance with the fragtawth observed when considering the
mean hydro textural and dimensional data charawerithe population, it seems interesting
to combine the fluctuations of water content anlidseolume fraction standard deviation.
Figure 7 shows that, whatever the structures censitd(nuclei or agglomerates), fluctuations
of solid volume fraction and water content are elated. The nuclei produced at the
beginning of the wetting stage keep, during mixiagjigh solid volume fraction and a low
water content when comparing to the mean valuéisesie two parameters.

The agglomerates are generated by the associdtittrese nuclei. During the growth stage,
fluctuations in their water content and solid volufmaction are correlated (Figure 1V.28). If
different categories of structures (discriminated dize, water content and solid volume
fraction) would interact each other by binding,ctluations in hydro textural measurements
would be independent. This correlation result centlius interpreted as the fact that the
agglomerates grow thanks to the association ottstres that belong to the same category
when considering their hydro-textural charactarsstirhis is the layout law that is responsible
for the fractal growth (Figure 1V.29). As hydro taral properties are related to the size of
structures, the association law is thus based @ssociation by size of structures.
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IV.1.4.4. Conclusion

Powders wet agglomeration results from the tweeioraof a mechanical energy and liquid
binder addition. Mechanical energy generates astfield that structures the particles and
ensures their residence time in the wetting zoriee @ddition of a wetting liquid binder
allows the wetted particles to bond together. VWgfi@meration process results then from the
succession of contacts and/or collisions betwegrctstres that will stick even more easily
that their characteristics (size and solid volumeetion) are close. From the first drop of
liquid added, dimensional and textural heterogeseippear in the mixer between primary
particles and wetted nuclei that are less dense lamg@r than the particles. During the
successive experimental wettings, this heteroggmatreases as agglomerates appear in the
bulk. These last, resulting from the associatiorsmfller nuclei, are more humid and less
dense than nuclei. Our results show that progresassociations are carried out between
structures of the same size and hydro-texturakcliss the major “association law” which
leads to the fractal structuring of agglomeratescgssed in low shear mixer under

progressive wetting.
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I\V.2. Etude de l'agglomération de poudre de lait enlit

fluidise

IV.2.1. Milk powder agglomerate growth and properies in fluidized

bed agglomeration

L’agglomération en lit d’air fluidisé est utilisg@ur produire de gros agglomérats poreux et
secs avec des propriétés d’instantanéité améliokdesrésulte de la répétition de différentes
étapes : mouillage de la surface des particuldéision et collage entre les particules, et
séchage. Ces derniers dépendent des conditionatoipés et des propriétés initiales du
produit.

Dans ce travail, I'objectif était alors d’étudi&dmpact des conditions opératoires (débit d’eau
pulvérisée, charge et taille des particules irgsalet la réactivité de la poudre de lait (poudres
de lait entier et écrémé) sur les mécanismes dagglation et d’identifier le mode
d’association des particules de poudre de laitsliei de la croissance des agglomérats au
cours du temps a été effectué en prélevant destétras pour des intervalles du temps
réguliers. Les résultats obtenus ont fait I'objemné publication Barkouti A., Turchiuli C.,
Carcel J.A., Dumoulin E., Milk powder agglomeratewth and properties in fluidized bed
agglomeration, Dairy Science & Technolo@®12 soumise.

IV.2.1.1. Introduction

Food powders are largely produced and used asdiegits in many food formulations or
consumed as end products such as milk powder ninstdfee, sugar, infant formulastc

The importance of food powders production and comgion is mainly linked to the
convenience offered by powders, especially reggrdireir chemical and microbiological
stability due to reduced water content, which dsals to reduced mass and easier and more
economic transport (Forny et al., 2011). But powdaust have good end-use properties, and
an agglomeration step is often necessary to prodostnt products dispersing and/or
dissolving quickly in liquids (water, milk) with good flowability.

Different agglomeration technologies are availabllen particular, fluidized bed

agglomerationof individual particles (100 — 200 um) is used toduce large and porous dry
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agglomerates (700 um — 1 mm) with modified propsrtsuch as density, flowability,
mechanical resistance and instant propertiesalmparticles are fluidized in rising hot air and
sprayed at their surface with a liquid (binder solu or water) to render them locally sticky.
Collisions between fluidized wet “sticky” particledlow adhesion with the formation of
either liquid or sinter bridges through viscousaflm the case of amorphous powders (Fries et
al., 2010). The simultaneous drying by the hotdilzation air ensures the consolidation of the
new structure formed. Drying must be controlledatoid collapse of the particle bed
(insufficient drying) or insufficient wetting leadj to no agglomeration (too much drying).
The repetition of the different steps of wettingllision, adhesion, drying and mixing leads to
the progressive growth of agglomerates in whichiahiparticles still can be identified.
Fluidized beds are characterized by efficient mgxamd intensive heat and mass transfer. In
top sprayed fluidized beds, it was shown that, deshe efficient mixing of particles, three
thermal regions can be identified (the Wettingaaetzone, the Isothermal zone, the Heat
transfer zone), with size depending on the opaygierameters. Agglomeration is thought to
occur mainly in the wetting-active zone where terapge and humidity conditions allow
having sticky particles (Jimenez et al. 2006; Hemet al. 2003; Maronga and Wnukowski
1997 and 1998). Fluidized bed agglomeration israptex process in which many parameters
interact influencing the growth kinetics and theusture and properties of the agglomerates
obtained. Some are linked to the product (compmsitisize, size distribution, “surface
reactivity”), others are linked to the equipmergdmetry of the chamber, way of introducing
the sprayed liquid, air disperser) and to the pecEspecially, the spraying rate of the liquid,
the droplet size, the flow rate, temperature anaitlity of the fluidizing air and the particle
load may have an important effect on the agglonerairocess. Several studies have shown
that the increase of the liquid spraying rate (e et al. 1990; Dewettinck et al. 1998) or
of the sprayed droplets size (Waldie et al. 198@}$ to produce larger agglomerates. And an
increase of the initial particle load may makedigmation inefficient and lead to large clusters
due to local wetting and to an excess of partiotgswvell fluidized.

In this work, milk powder was used as a model fpadvder. Milk particles are complex
mixtures of carbohydrates, proteins, minerals atd. fDuring fluidized bed agglomeration
with water spraying in hot air, amorphous carbohyes are likely to undergo glass transition
due to the plasticizing effect of water wettingdtlg the particles. If the surface viscosity
becomes locally lower than 4®a.s, the critical viscosity corresponding tolstiparticles,
sinter bridges may be formed when particles col(i@alzer 2011). At the same time, fats,

known to be over-represented in the first layerthefparticle surface, even in skim milk
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particles (Kim et al. 2009 ; Murrieta-Pazos et 2011), may melt and also contribute to
adhesion between colliding particles. Although aggtration is an important step in the
production of “instant milk powder”, only few pagewere published on this matter (Banjac
et al., 1998 and 2009; Koga et al., 1989; Neffl.etl®68; Turchiuli et al., 2012).

The aim of this study was to investigate thifuence of some procesgsprayed water flow
rate, particle loadyand product parameters (composition, initial particle sizepn the
growth of skim (SMP) and whole (WMP) milk powder aglomerates in order to
understand the mechanisms involved during wet aggtation in fluidized bed and their

impact on the physical and handling propertiesggi@merates and powders.

IV.2.1.2. Materials and Methods

Skim and whole milk powders (Table IV.6), provideg Lactalis (France), were sieved
between 100 and 250 pm (Analysette 3 Spartan,chritSe — 200 g, 4 min, amplitude of
vibration 2.5 mm) to get initial particles with siar mono-modal particle size distribution.
After sieving, they had a median diameter of 1983 235 um respectively. For skim milk
powder, a second size fraction with a median diamaft 350 um (sieved size fraction > 250
Km) was also prepared. Their initial water contesmis 4.9 and 5.3 ¢g/100g Dry Matter
respectively for SMP and WMP.

Table IV.6. Bulk composition (%w/w) of skim and whole milk pders.

Skim milk powder (SMP) Whole milk powder (WMP)

Carbohydrates 53 40
Proteins 37 25
Fats <1 30
Minerals 9 5

Agglomeration trials were performed in a bench echhtch fluidized bed granulator
(UniGlatt, Glatt, Ge) (Figure 1V.30). The condit®tested are summarized in Table IV.7.
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They were chosen in order to have, in any castiea¢nd of the trial, the same ratio between
the total mass of water sprayed and the mass &fpmitticle in the bed e.g. 55 g water/100 g
particle £1g/100 g. For trials 2 and 3 correspogdiespectively to a smaller spraying flow

rate and a larger particle load, this led to trigith different spraying durations (e.g. 38 and
40 min respectively compared to 30 minutes for iothals).

( raaY.

é J_\_L‘_\_L—li\—‘l & = Air outlet

Bi-fluid <— Air (P =1 bar)

ozzle Y, Water
di (20°C)

milk particles

Sampling
(49)

Fluidizing air

© W"i : (75 kg h")

Figure 1V.30. Batch fluidized bed granulator (Uni-Glatt).

For all the trials, the hot air flow rate was siamibnd kept constant (75 kgh allowing an
initial fluidized bed height of about 26 cm (abdutcm below the nozzle liquid tip), and
ensuring a good fluidization of the particles alahg trial, but the powder bed height was not
controlled.

At first, initial particles were heated up (12-20ninin the fluidizing air to reach a stable bed
temperature J of 55£1°C. Then, distilled water (20°C) was topaged using a two-fluid
nozzle (type 970, Schlick) with a relative air et of 1 bar (spraying air flow rate inferior
to 1 kg.h"). The sprayed water drops had a median volumeetima, of about 39um for
the water flow rates tested (Spraytec*, Malvern), Hihe pulverization of water caused a
decrease of the bed temperatugeoT about 10 to 15°C (Figure 1V.31). In order tovbahe
same constant bed temperatuge=H49+1°C during the pulverization for all the tsiathe inlet
air temperature was adjusted along the trials.

Additional experiments were carried out in simiganditions with both skim and whole milk
powders fluidized in hot air without water pulvexion to check the effect of heating in the
agglomeration process (i.e. melting of some surtareponents).
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During the trials, samples (approximately 4 g) wezgularly taken in the bottom of the
fluidized bed (6 cm above the air disperser) atsg@rdimes £ each 5 minutes) with a
perforated tube. The final agglomerated powder iwasediately recovered into hermetic jars
(without cooling stage) and stored at ambient teatpee before analysis within the

following twenty four hours.

Table IV.7. Operating conditions for the agglomeration tridttal sprayed water 55g/100g
particle +1g/100g, §49+1°C, air flow rate 75kg’}.

Trial Powder Load d50 Water flow rate  Spraying duration  Sprayed water

n° (g) (“m) (gmm_l) (mln) (g)

1 300 5.64 30 169.7

2 300 198 4.33 38 170.7

SMP |

3 400 5.48 40 219.2

4 300 350 5.43 30 163.1

5 WMP 300 235 5.5 30 165

Particle size distribution was obtained by manuevieg (2 g, 2 min) using a series of 14
sieves (diameter 5 cm) with apertures between h8A00um according to a'2 geometric
progressionPowder water content was measured by oven dryif§°Q, 1g, 24 h). Final
powder wettability was estimated by measuring timeetrequired for 5g of powder to
completely sink in 100 mL of water (20°C). Bulk andpped densities were obtained
measuring the volume occupied by a given mass widpoin a 25 mL test tube before and
after 1250 falls (density tester, Varian, Fr). Fédodity was estimated measuring the time
required for 10 g of powder to flow out of a casited funnel (AFNOR NFB 35032). The
water activity was measured by capacitance hygremeabethod (Thermoconstanter,

Novasina).
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Figure IV.31. Evolution of the bed temperaturg dnhd weight of water sprayed W during an
agglomeration trial.

IV.2.1.3. Results and discussion

When fluidizing milk particles in hot air withoupsaying water, no evolution of the particle
size distribution was observed (Figure IV.32). Hyglomeration process therefore required
spraying water on the particle surface to rendsticky. And, in the studied conditions, the

growth of milk agglomerates may be attributed matolcarbohydrates.

a b
SMP WMP
—e— |nitial powder 100 y
100 4 —a& =t=20 min —— |nitial powder

s —+— t=50min < 80 —=—t=10 min
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Figure 1V.32. Particle size distributions of skim (a) and wh(dg milk samples taken during

trials without spraying water.

IV.2.1.3.1. Repeatability of agglomeration trials

Trial 1 with skim milk powder was repeated thremds (1, 1a and 1b), keeping the same
operating conditions, in order to check the infleewf “not controlled” parameters on the
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evolution of the particle size distribution and aratontent of samples. Especially, the relative
humidity HRy, and water content Y of the fluidizing air takemrfr the outside were not
controlled and may vary from one trial to anothEal{le 1V.8). The sprayed water flow rate
also slightly varied despite the same settingshefgump, and the manual regulation of the
bed temperatureplied to some differences (x 1 to 2 °C) between ¢aah

The evolution of the median diametey, @f the samples was similar for the three trials
(Figure 1V.33a), but the evolution of the water wmort (Figure IV.33b) was a little bit
different for trial 1a. The lower water contenttbé samples in this case may be explained by
the lower water content Y of the drying air (5 g'kg be compared to 7 g.Rdor trials 1 and
1b) and the higher bed temperature (50.7°C comptredl8.2 and 49.3°C) (Table 1V.8)
corresponding both to more efficient drying corahs leading to drier agglomerates.

From these results it seems that repeatabilitycearing agglomerate growth was good
(sufficient) and made it possible to compare betwdee trials performed in different
operating conditions. But results concerning th@éewaontent will have to be considered
carefully since subjected to some variation duiaéo‘not controlled” parameters.

Table IV.8. Ambient air temperature,f, relative humidity RHE;, water content Y and inlet
temperature o ai; bed temperaturepland water flow rate measured during agglomeration
trials 1, 1a and 1b.

Trial Tar  RHair Y T hot air Th water flow rate
(°C) (%) (gkg'dryair)  (°C) (°C) (g-min”)
1 14 69 7 71.5-68 48.2 5.64
la 17 44 5 70 50.7 5.63
1b 22 42 7 70-65 493 5.64

IV.2.1.3.2. Influence of process and products paraaters on agglomerates growth

Both the kinetics and mechanism of agglomeratew/trovere studied for different sprayed

water flow rate and initial particle load, size amamposition.
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Figure 1V.33. Evolution of the mass median diameter (a) and maietent (b) of samples for

agglomeration trials 1, 1a and 1b.
IV.2.1.3.2.1. Growth kinetics

Figure IV.34 depicts the evolution of the mediaandeter g and relative water content
increase (w-y)/wp of the samples taken each 5 minutes during thespahtion stage. For all
the conditions tested, similar evolution were obedrwith, during the first minutes, a rapid
increase of the median diameter and particle watetent, and then a slow down followed, in
some cases, by a stabilization especially for tlaewcontent increase. This evolution is
typical for soluble particles (Jimenez, 2007).

Comparing with trial 1, the decrease of the watewfrate (trial 2) or the increase of the
particle load (trial 3) decreased the growth kiceetind led to a lower increase of the moisture
content of the powder (Figure 1V.34). In both caghks ratio between the quantity of water
sprayed per unit time and the mass of particléenfluidized bed, corresponding to a specific
rate of wetting, is decreased (from 19°16 about 14.18 g water.g" solid.min%). At a given
time, less water is therefore available at the am&fof each particle to contribute to its

stickiness and to the formation of bridges.

When increasing the size of the initial particlesal 4 — 350 um instead of 198 um for trial

1), no modification was observed in the evolutiohshe relative water content increase, and
the evolution of the median diameter had a simdaape with a constant gap upward
corresponding to the initial size difference (abdb® pm) (Figure 1V.34). As a consequence,

the evolution of the size increasd (- d2,) with time was similar for trials 1 and 4 despite
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the different size ratio between the sprayed liqiridps and the particles (39/198 = 0.2 for
trial 1 compared to 39/350 = 0.11 for trial 4) (&g 1V.35). In this range of variation, this
parameter does not control the growth kineticsgofil@merates.

To end, when agglomerating whole milk particleglts) instead of skim milk particles (trial
1) in similar conditions, no difference was obserue the evolution of the median diameter
with time and only a small gap upward appearetiénevolution of the water content increase
(Figure IV.34). This gap may be attributed to tighler hygroscopicity of whole milk powder
compared to skim milk powder. But, since no diffexe occurred in the growth kinetics, it
seems that this has no influence on the developofahe surface stickiness attributed to the
presence of carbohydrates. Despite a different makposition skim and whole milk
powders may have a close surface composition (EtarfPazos et al., 2011), and therefore a
similar surface “reactivity” regarding agglomeratiowhich seems to be linked to the presence

of lactose bringing stickiness.

IV.2.1.3.2.2. Growth mechanism

The growth mechanism of agglomerates was investigdirough the evolution of the particle
size distribution with the spraying time (Figure.3@a). For all the trials, similar evolutions
were obtained with an intermediate population (~fh%) appearing within about the first 3
minutes of the agglomeration process and then pésamg progressively. At the same time,
the main population of agglomerates grew from atmainsize of about 400 um to a finadod
of about 700 um (Table 1V.9). Moreover, the evauatof the mass fraction in each size class
with time (Figure 1V.36b) showed three typical ewtbns corresponding to the three
populations. The first population correspondindhe initial particles was characterized by a
fast decrease in mass percentage during the firaites of water pulverization (Figure IV.
36¢). As the proportion of initial particles decsed, the proportion of intermediate particles
increased rapidly during the first minutes and thlesreased progressively while the third
fraction, corresponding to agglomerates, incregs@gjressively with a slow down when

almost all the initial particles had disappeared.
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Figure 1V.34. Evolution of the mass median diametegy @) and relative water content

increase ((W-W)/Wo) (b) during agglomeration.
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Figure 1V.35. Evolution of the median diameter increase, - d2,) of the samples with time.

The optical observation of skim and whole milk aggérates during their growth showed
that agglomerates develop a porous structure widgular shape (Figure 1V.37). This is
consistent with a class by class growth mechanisth first, the association of initial
particles into rather compact intermediate streduand second, the association of these

structures into larger and larger loose agglomsrate
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Figure IV.37. Initial particles, intermediate and final agglomuer (optical microscope) for

skim (trial 1) and whole (trial 5) milk particlegglomeration.

IV.2.1.3.3. Properties of final powders

Whatever the conditions tested, for the same qgiyanfi water sprayed per unit mass of
particle (e.g. 55 g water/100 g particle) agglortesaobtained had similar diameters (e.g.
comprised between 640 and 700um for 200 pm ingeaticles). And, in any case, the
handling properties of the powder were significamproved (Table IV.9). Compared to the
initial powder requiring several hours to sink intater, all the agglomerated powders had a
very good wettability, and were nearly instant.SThias probably due to their larger size and
more porous structure (Figure IV.37) also leadim@ tsignificant decrease of their bulk and
tapped density (factor 2). The flowability of thetial skim milk powders was very good and
was not modified after agglomeration despite tmegular shape of agglomerates. For the
whole milk powder, flowability was significantly ipnoved after agglomeration. The powder
water content was increased from 4.5 to about 7&theuwater activity was still low (inferior

to 0.36), ensuring powder stability.
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Table IV.9. Properties of the three initial powders and offthe final powders agglomerated

with the same quantity of water per unit mass ofiga (55 g water/100 g particle).

Initial Agglomerated

Powder
WMP SMP SMP WMP

Trial n° - - - 1 2 3 4 5

dso (M) 235 198 350 700 650 640 874 672

Wettability (s) >2h >1h >1h <4s 29s
Pouk (kg.m®) 490 500 400 220
Prappea(kg.m®) 570 590 460 250
Flowability Very bad Very good
w (%) 53 ~5 45 73 68 70 60 50
ay 031 030 030 0.35 0.32 0.36 0.35 0.32

IV.2.1.3.4. Discussion

The sprayed water flow rate (trial 2) and the a&iparticle load (trial3) were found to have an
influence on the agglomerates growth kinetics smoelifying the quantity of water available
at the particle surface. But, this may also be thuehanges in the growth mechanism,
especially when changing the particle load in thanacber since with a higher particle load,
the higher particle density may lead to a highdlisson probability. When representing the
median diameter increases{d- d’s) according to the ratio between the weight of geda
water and the weight of particle, very similar @swvere obtained whatever the conditions
tested (Figure IV.38). In these conditions, thee ggrowth mechanism seems therefore to be
mainly controlled by the quantity of water sprayAdd, a critical ratio between the weight of
water sprayed and the weight of particle correspantb the transition between the constant
rate growth phase and the decreasing rate growabeptan be determined. This critical ratio
is about 0.1 g water/g patrticle. It is reachedh@a early minutes of the process, and seems to
correspond to the disappearing of the initial péed. This is in agreement with the two stages
growth mechanism suggested here and already olosdwéng wet agglomeration of milk

powder in vibro-fluidized bed (Banjac et al., 1998)f durum wheat semolina in low shear
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mixer (Saad et al., 2011): first the initial pae® associate into small intermediate structures

also called “nuclei” from which larger agglomeratee progressively built (Figure IV.35).

600
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Figure 1V.38. Evolution of the median diameter increase accgrtinhe ratio between the

weight of sprayed water and the weight of particles
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o
e @ ‘ Progressively
— & o™ g

Figure 1V.39. Two-stage growth mechanism in wet agglomeration.

IV.2.1.4. Conclusion

Fluidized bed agglomeration of milk powder genetasggnificant changes in particle size
distribution of the powder and on the particle stuwe, and improved the powder handling
properties (wettability, flowability).

The bulk composition of the milk powder (skim or ald milk) did not influence the
agglomeration kinetics. Particle stickiness, atti#ol to the presence of lactose at the particle

surface, developed similarly for both skim and vehalilk powders. In the conditions tested,
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the size increase mainly depended on the relateigiw between the water sprayed and the
particle load. The sprayed water flow rate andgh#icle load only influenced the growth
kinetics but not the growth mechanism with, in acgse, two stages corresponding
respectively to the association of initial partci@to intermediate structures (315-630um),
and then, the progressive formation of larger aggiates (700um). The transition between
both stages corresponded to a critical value ofr¢hegtive weight of water sprayed of 0.1 g
water/g particle. This growth mechanism may haveirdiuence on the agglomerates
structure. The relation between both and the cares®mps on the agglomerated powder

properties have to be further investigated.
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V. CONCLUSION ET PERSPECTIVES

Les travaux présentés dans ce manuscrit portenf&ude de I'agglomération par
voie humide de deux poudres alimentaires, la seendellblé dur et la poudre de lait, réalisée
respectivement en mélangeur a faible taux de @gaéint et en lit d’air fluidisé.

La synthése bibliographique a permis de rendre t®me toute la complexité ainsi que des
enjeux liés a I'étude de I'agglomération humiddeEhet en exergue l'intérét d’une analyse
granulométrique couplée a une description hydrtutale au travers d’'une approche fractale.
Elle est basée sur le suivi des évolutions texturel granulométrique des structures
agglomérées au cours du mouillage. Ce type d’aperata été appliqgué que récemment pour
I'étude de 'agglomération et n'avait été menégualors que sur des poudres organiques et
minérales dont la réactivité vis-a-vis du liquide mouillage pouvait étre considérée comme
exclusivement liée a la capillarité et donc congidécomme une interaction « réversible ».
Ces milieux granulaires ne représentent donc pasomaplexité des poudres alimentaires
d’origine biologique. Leur grande réactivité defaae peut en effet jouer un réle déterminant
dans les mécanismes d’agglomération notammentldares de I'agglomération humide des
poudres de lait ou la formation des ponts solideseeparticules élémentaires est liée au
phénomene de transition vitreuse. L'un des enjdiich& de ces travaux a consisté a prendre
en compte la réactivité des poudres alimentairéwg du liquide de mouillage pour mieux
comprendre et maitriser 'opération d’agglomérafpam voie humide, qu’elle soit menée en

lit d’air fluidisé ou en mélangeur a faible tauxasaillement.

Les travaux réalisés et présentés dans ce manwscrgont d’abord attachés a vérifier
'applicabilité de l'approche fractale de l'aggloragon par voie humide a des poudres
alimentaires dotées d'une réactivité de surfacdem&int supérieure aux poudres pour
lesquelles cette approche avait été initialemenhidéa Le modéle fractal appliqué a la
semoule de blé dur constitue un outil de prévisbrde contrble des caractéristiques des
agglomérats au cours du mouillage/malaxage réalas®s le cadre de la fabrication du
COUSCOUS.

Les variations des paramétres de ce modéle ong darsecond temps été quantifiées en
fonction des propriétés physico-chimiques de diffés liants de granulation, en particulier en
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fonction de leur vitesse caractéristique qui integrla fois la tension superficielle et la
viscosité. Il a pu étre observé que la dimensiactile associée au processus de croissance
par agglomération restait inchangée malgré desseéte caractéristiques différentes de ces
liants. Ceci permet de dire que le schéma d’assegeldes structures agglomérées demeure
identique pour les différents parametres de fortiaria utilisés. Seule la compacité des
nuclei, structure élémentaire constituant le matgartir duquel 'agglomérat sera formé, est
modifiée par la variation de la vitesse caractépst Ce résultat indique que les nucléi
constitutifs des agglomérats analysés en fin dafp@r, sont ceux au sein desquels
l'interaction capillaire assure une résistance miegee suffisante vis-a-vis du cisaillement
imposé par le procédeé.

Dans une troisieme section, I'étude c’est orientEs la prise en compte des fluctuations des
variables d’état, en complément de leur valeur moge Pour chaque incrément d’eau
ajoutée, le milieu aggloméré peut étre défini pa teneur en eau moyenne et une compacité
moyenne associées au diametre médian. Ce trav@gilope une description, plus locale,
cherchant & appréhender les distributions de teeaueau et de compacité au sein des
agglomérats générés dans les mémes conditionstoipésa Le suivi de I'évolution de ces
distributions au cours du processus d’'aggloméra@mmet d’identifier le processus
d’assemblage qui concourt a la morphogenéese ddsma@ats : la regle d’assemblage. Cette
approche montre que les processus d’associatiodugant a I'agglomération s’effectuent
préférentiellement entre structures de taille camipla et appartenant a la méme « classe »
hydro-texturale.

Enfin, et & l'instar de ce qui a pu étre observéceonant l'influence de la nature du liant sur
'agglomération de la semoule de blé dur en mélangefaible taux de cisaillement, I'étude
menée en lit d’'air fluidisé sur la poudre de laiantré que les mécanismes de formation et
de croissance des agglomérats étaient égalemeendants des conditions de mouillage (a

régime de mouillage identique).

Outres ces résultats, les travaux présentés danslocament ouvre de nombreuses
perspectives. Parmi celles-ci, on peut citer tomtérét d'étendre le diagramme hydro-

textural « actuel » qui rend compte de propriétéssgstemes multiphasiques dispersés
« stabilisés » vers udiagramme des phasegjui ajoute un axe « cinétiqgue » prenant en
compte I'évolution du systéeme. L’expression dedactivité de surface des grains associée

aux interactions et rétroactions avec les phasetef est I'un des cas les plus probants, pour
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lequel cette situation est réalisée. La cohésitargnanulaire peut étre radicalement modifiée
non seulement par I'application de parameétres opiéeae.g.température/pression (frittage)
et teneur en liant (agglomération), mais aussilja&tivation de cinétiques réactionnelles
physico-chimiques sur des temps plus longs queergp$ de séjour dans le réacteur. La
connexité (percolation) des phases dispersées,estéimportant révéelé par l'approche
hydro-texturale doit étre quantifiée de fagon alésmal’évolution des seuils de percolation
dans un contexte réactionnel.

Plus généralement, la problématique des transféastionnels met en jeu des temps
caractéristiques (cimentation, gélatinisation dasdpes alimentaires, dissolution/précipitation
, ...) sur des longueurs caractéristiques (front @atmpisation, ...) qu’il est alors nécessaire
d’intégrer a la description thermo-hydro-mécanidLee réactivité de surface des poudres est
une « grandeur » qui reste a définir (@tgl, 2011) !

La construction d'un nombre adimensionnel (R), apde temps caractéristiques relatifs aux
interactions réversibles et irréversibles et dupende séjour dans le réacteur, permettra
I'intégration explicite de la réactivité & une éche#l « procédé »via un diagramme de
fonctionnement incluant ces régimes d’expression.

Un aspect essentiel & envisager concermmadactérisation de la mobilité des grainsll est
nécessaire dans un premier temps d’établir unrerig@ii puisse représenter les différents
régimes d'écoulements de grains et d’agglomératsaqnt en situation de structuration sous
contraintes thermo-hydro-mécaniques au sein d’aoteér. Le nombre inertiel (I) qui permet
de décrire les régimes d’écoulement de milieux gjares secs cisaillés et soumis a une
pression de confinement (G.D.R. MIDI, 2004), pdudtre étendu a une description plus
générale ? Ce critére rhéologique pourrait étrplls pertinent pour décrire les transitions
entre les principales typologies « d’écoulemergneontrées dans un réacteur (de faible a fort
taux de cisaillement) et entre les réacteurs. Ifi@rénce en termes d’écoulement entre un
malaxeur et un lit d'air fluidisé tient dans letfgue les régimes sont différents : frictionnel en

malaxeur a faible taux de cisaillement, collisidrohens un lit fluidisé.

Les représentations par des nombres adimensiodoetsllage entre les grains (R) et de la
mobilité des grains (), associés au nombre deurgement ) qui caractérise la rencontre

grains/gouttes, permettra de proposediagramme des régimes de fonctionnement (i,

R), et dont l'allure pourrait étre comparable au sth&eporté sur la figure V.1 et destiné

plus spécifiguement a la représentation de la atiol®. Associés aux résultats obtenus sur la
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croissance fractale en « régin{désctionnel, de goutte, réversi}le>, ces résultats génériques
contribueront a formaliser les éléments d’'une tigede I'agglomération qui généralisera, en
l'intégrant, la théorie actuelle et qui porte ses k régimegcollisionnel, goutte et immersion,

réversiblé ».

Contact gouttes/grains

17

régime d’'immersion

régime intermédiaire

)
2
Z
(O]
>
L
?:’o Agitation/Mobilité
=z > .
= @ granulaire
F
§, /
& Ve o
¥ 2.€
___________________________________________ > S8
R friction collision
Réactivité

Figure V.1. lllustration d’'un diagramme des régimes d’agglcetién.
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Agglomération humide de poudres a réactivité de sfmce - Approche mécanistique de la morphogénése de
structures alimentaires agglomérées

L’agglomération humide est une étape cruciale datschnologie de mise en forme des poudres deqguafort impact

sur la qualité finale des produits élaborés. Malgpé intérét lors de I'élaboration de nombreux pitsd(aliment,

pharmaceutique, génie civil,...), ainsi que les défés modes technologiques (malaxeurs horizontaerticaux, a

faible ou fort de taux de cisaillement, lit fluidis...), elle reste insuffisamment maitrisée de aalifficulté a proposer
des diagrammes de fonctionnement opérationnelsapplent les contributions croisées des procédég®produits.
Ce travail de thése s’inscrit dans cette problégoatiet porte sur I'étude des mécanismes d’aggldiogran lien avec
les caractéristiques de la formulation et les patees opératoires. L'identification et la représéion du mode
d'assemblage des particules au cours de I'opéragomouillage/malaxage est I'un des enjeux cenfgate travail. A

partir d’expériences menées avec deux types deresudlimentaires (semoule de blé dur et poudre aitg |
'agglomeération est induite soit par contacts huesién malaxeur a faible taux de cisaillement saitdes collisions
entre les particules collantes en lit fluidisé. Legcanismes d’agglomération humide de la semoulélédedur

développés dans un malaxeur a faible cisaillensmmt décrits selon un processus de morphogénésmgale la taille

des agglomérats a leur texture via une dimensiaatdte. L'influence des propriétés physicochimgjakes liants
liquides sur les mécanismes d’agglomération esti&uau regard des paramétres du modéle fracttude fine des
distributions des propriétés hydrotexturales etedisionnelles des structures agglomérées a permisndfier leur

« régle » d’agencement : association par mémeeckagdro-texturale et dimensionnelle. Les régimegyglomération

en fonction du mode d’apport d’eau (débit faiblébid fort) sont étudiés en se basant sur la nateflux d'atomisation

adimensionné. En ce qui concerne I'agglomératmtadpoudre de lait en lit fluidisé, les mécanism@gglomération

sont étudiés en suivant I'évolution des taillesdes teneurs en eau des échantillons prélevés dimpatation de

mouillage/séchage et par la suite I'étude de l'iotpde certaines conditions opératoires et de faatior sur les
propriétés des agglomérats finaux et les réegimeggliomération. Un lien entre les procédés est thseuouvre sur une
requalification des régimes d’écoulement granulainsi que de la réactivité de surface des paescul

Mots clés: mécanismes d’agglomération, malaxeur a faibdaibément, lit fluidisé, poudres céréaliéres, ¢ras de
lait, modeéle fractal, diagramme hydrotextural, rilittion de taille, distribution de liquide.

Surface reactive powders wet agglomeration- Mechasiic approach of food agglomerated structures
morphogenesis

Wet agglomeration is a crucial step in the shapeuhpnology of powders because of its strong impacthe final
quality of the elaborated products. Despite itenest in the elaboration of many products (foodarptaceutical,
engineering,...) as well as different technologjmadcess (horizontal mixers, vertical, low or higjtear rate, fluidized
bed, ...), it remains insufficiently mastered daghe difficulty in establishing operating diagrataging into account,
in the same time, products and process contribsitidhis thesis focuses on the study of the agglatioer mechanisms
related to the characteristics of the formulatiod process parameters. The identification and semtation of the way
particles come together during the wetting / miximgeration is one of the central challenges of thigsk. From
experiments with two different food powders (durwvheat semolina and milk powder), agglomerationniduced
either by wet contacts in mixer at low shear rateby collisions between sticky particles in a fiaied bed.
Mechanisms of semolina wet agglomeration developeda low shear mixer are described as a process
morphogenesis that correlates the agglomeratescsiheir texture via a fractal dimension. The uefhce of the liquid
binder physicochemical properties on the agglonw@ranechanisms is studied according to the valakert by the
fractal parameters of the model. The detailed stfdihe distribution of size and textural propestef agglomerated
structures make it possible to identify the rulattlead to their layout: the association is maipbssible between
structures belonging to the same class concerihigig hydro-textural and dimensional characteristigglomeration
regimes depending on the mode of water supply {low, high flow) are studied based on the notiordimhensionless
spray flux. Concerning milk powder agglomerationanfluidized bed, agglomeration mechanisms areietiudy
following the evolution of the size and water cantef the samples taken during the operation otimget’ drying and
thereafter studying the impact of some operatiooahditions and formulation on the properties of tiwal
agglomerates and agglomeration regimes. A link betwthe processes (low shear mixer and fluidizell isediscussed
and opens onto a redefinition of granular flow negs and the surface reactivity of particles.

Keywords Agglomeration mechanisms, low shear mixer, floadi bed, cereal powders, milk powders, fractal hode
hydrotextural diagram, size distribution, liquidtlibution.
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