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RÉSUMÉ

Lors de la synthèse des aciers ODS (Oxide Dispersion Strengthened) la première étape consiste
à réaliser un broyage actif entre les matériaux de départ qui sont la poudre métallique et les renforts
d’oxyde, afin d’obtenir une poudre renforçante nanométrique. Ce procédé appelé mécano-synthèse
peut se réaliser au moyen d’un broyeur à boulets, constitué d’une cuve cylindrique qui entre en
rotation autour de son axe central et à l’intérieur de laquelle des billes en acier sont introduites en
plus des matériaux à broyer. Le broyage résulte des combinaisons possibles de chocs entre billes,
poudre et paroi de la cuve, ce qui conduit à une évolution de la morphologie des grains de poudre
(tailles, forme des grains et distribution de leurs tailles).

La première partie de cette thèse s’attache à élaborer un moyen de caractérisation de la poudre
par des mesures ultrasonores. Une méthode qui consiste à sonder une tranche d’échantillon de
poudre métallique pour la mesure des paramètres acoustiques linéaires (vitesse de propagation,
module élastique) s’est avérée adaptée pour la qualification de la poudre métallique à plusieurs
étapes du procédé de mécano-synthèse. Une dépendance des paramètres acoustiques avec les ca-
ractéristiques morphologiques du milieu (polydispersité et non sphéricité) a également été mise
en évidence pour des échantillons granulaires de faible densité et obtenus avec des préparations
identiques. Dans une deuxième partie du travail, l’optimisation du procédé par l’identification de
la vitesse optimale de rotation de la cuve est recherchée dans un premier temps. La mise en pa-
rallèle des signaux acoustiques et vibratoires en fonction de la vitesse de rotation de la cuve et du
mouvement des billes filmé par caméra rapide, montre que les énergies acoustique et vibratoire
sont des indicateurs susceptibles de conduire au bon réglage de la vitesse de rotation. Dans un
second temps, il est montré comment des mesures acoustiques et vibratoires durant des broyages
de durée variable (jusqu’à 176h) permettent de caractériser l’évolution de la nature des poudres
et/ou identifier la présence de colmatage de la poudre sur les parois de la cuve.
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INTRODUCTION

L’un des axes principaux pour le développement des centrales nucléaires de Génération IV par
rapport à celles en cours d’exploitation est la compétitivité économique [1, 2]. Cela suppose d’une
part, d’augmenter la température du réacteur pour augmenter le rendement de conversion d’éner-
gie et d’autre part, d’allonger la durée de vie des centrales avec pour conséquence l’augmentation
du niveau de radiation reçu par les matériaux du coeur du réacteur. Il est alors nécessaire de dis-
poser de matériaux capables de résister à des températures et des niveaux d’irradiation plus élevés.
Du fait de leur faible gonflement et de leur résistance au fluage sous hautes températures, les
aciers ODS (Oxide Dispersion Strengthened, c’est-à-dire renforcés par dispersion d’oxydes) sont
alors apparus comme étant de très bons candidats. Les procédés de synthèse de ces matériaux sont
néanmoins complexes et l’obtention d’une bonne reproductibilité des propriétés mécaniques fait
encore l’objet de nombreuses études.

Les difficultés viennent principalement du procédé de synthèse lui-même, qui est multi-étapes et
qui dépend donc de nombreux paramètres. Typiquement, la synthèse des aciers ODS se décompose
en quatre étapes (figure 1). Tout d’abord les matériaux de départ, c’est-à-dire la poudre métallique
et les renforts d’oxyde, sont cobroyés pour obtenir une poudre renforçante nanométrique. Ce pro-
cédé est appelé mécano-synthèse. La poudre produite est par la suite dégazée et mise en gaine. La
consolidation est ensuite effectuée par filage à chaud ou par compression isostatique à chaud. Pour
finir, des traitements thermomécaniques, comme du laminage à chaud ou à froid et des traitements
thermiques, sont réalisés afin de mettre le matériau en forme et compenser l’anisotropie créée par
le filage.

FIGURE 1: Principales étapes du procédé de synthèse des aciers ODS.

De récentes études ont montré que les propriétés mécaniques des matériaux dépendent de la
dispersion des oxydes qu’ils contiennent. Or, durant chaque étape de la synthèse, plusieurs para-
mètres rentrent en jeu et chacun de ces paramètres est susceptible d’influencer la microstructure.
Il convient donc de caractériser le matériau après chaque étape du procédé et d’en déduire les
paramètres influents. Cette caractérisation s’effectue, entre autre, au moyen de microscopes élec-
troniques à l’échelle microscopique, et à l’aide de sondes atomiques tomographiques à l’échelle
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2 Introduction

nanométrique. Ces outils de contrôle, bien qu’étant robustes et maîtrisés ne permettent néanmoins
pas de suivre en temps réel l’état du matériau, notamment lors du procédé de mécano-synthèse qui
fait l’objet de ces travaux de thèse. Ce procédé est une approche fondamentalement différente de
la métallurgie classique car elle repose sur un mécanisme de déformation pour combiner les élé-
ments. Plusieurs broyeurs permettent la réalisation d’un tel procédé (broyeur planétaire, broyeur
vibrant, broyeur à boulet, attriteur, broyeur à billes), chacun d’eux consistant à exercer des impacts
sur les matériaux à broyer à l’aide de billes (de tailles et de nombre plus ou moins importants).
Ces travaux de thèse se focalisent uniquement sur le broyeur à boulets, constitué d’une cuve cylin-
drique qui entre en rotation autour de son axe central et à l’intérieur de laquelle des billes en acier
sont introduites en plus des matériaux à broyer (figure 1). Le broyage résulte alors des différentes
combinaisons possibles de chocs entre billes, poudre et paroi de la cuve. Ainsi, tout au long de ce
mécanisme, la morphologie des grains de poudre va évoluer (tailles, forme des grains et distribu-
tion de leurs tailles) et les mécanismes de déformation (fracture et soudure des grains) vont se
succéder.

Un tel procédé métallurgique est complexe et dépend de nombreux paramètres mécaniques
et thermodynamiques (température de broyage, vitesse de rotation...). Des études empiriques ont
permis de trouver les paramètres nécessaires à l’obtention d’une poudre renforçante nanométrique
satisfaisante et ceci avec une bonne reproductibilité [2]. Néanmoins, l’optimisation du procédé de
la mécano-synthèse implique de pouvoir suivre l’état de la poudre en temps réel et d’en déduire les
paramètres influents (pour un broyeur en particulier). Par ailleurs, durant ce procédé dont la durée
peut aller au delà de 176h lorsqu’il est réalisé par un broyeur à boulets, l’apparition de certains mé-
canismes parfois irréversibles pouvant altérer la qualité du broyage nécessite une modification des
paramètres de broyage (vitesse de rotation, atmosphère de broyage) ou bien une interruption du
procédé. Par exemple, la présence de colmatage de la poudre sur la cuve du broyeur pour un temps
donné du broyage nécessiterait la modification de la vitesse de rotation de la cuve pour inverser
cet effet. La détection de tels mécanismes apparait donc comme nécessaire pour l’optimisation de
ce procédé de broyage.

C’est dans ce contexte que s’inscrit ce travail de thèse dont le but est d’élaborer une instrumen-
tation d’un broyeur à boulets installé spécifiquement au Laboratoire d’Acoustique de l’Université
du Maine afin d’optimiser, de suivre et de contrôler le broyage au moyen de mesures acoustiques
(hautes et moyennes fréquences) et vibratoires (basses fréquences). Le travail qui a été réalisé s’est
décomposé en deux parties. La première a consisté en l’élaboration d’une méthode de caractéri-
sation ultrasonore de poudres métalliques d’aciers ODS extraites à différentes étapes de broyage.
Cette partie propose une analyse de la poudre en tant que milieu de propagation de l’onde ultraso-
nore, de manière à extraire des informations liées aux caractéristiques morphologiques des grains
qui évoluent tout au long du broyage et qui constituent une indication quant au déroulement du
procédé de mécano-synthèse. Durant la seconde partie du travail de thèse, des mesures acoustiques
et vibratoires ont été mises en oeuvre sur le broyeur à boulets instrumenté pour la recherche d’in-
dicateurs permettant l’optimisation du procédé de broyage et son suivi pour la qualification de la
poudre.

Le travail réalisé depuis le début de la thèse a consisté en premier lieu en un travail de recherche
bibliographique sur le mécanisme de mécano-synthèse et le fonctionnement du broyeur à boulets.
La compréhension de ce processus et des changements qui peuvent avoir lieu lors du broyage tant
à l’échelle des grains qui composent la poudre métallique que sur les mécanismes de déformation,
a conduit à l’élaboration de la démarche scientifique qui a rythmé le travail de thèse. Le chapitre
1 décrit le processus de mécano-synthèse, puis inventorie l’influence des paramètres de broyages
sur la réalisation du processus et enfin propose une analyse granulométrique des échantillons de
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poudres d’acier ODS extraits à différentes étapes de broyage et sur lesquels ont portés les diffé-
rentes expérimentations mises en oeuvre. Les trois chapitres suivants sont focalisés sur la première
partie du travail de thèse. En assimilant les poudres métalliques à un milieu granulaire non cohésif
et désordonné, le travail bibliographique s’est orienté sur des études qui permettent une qualifica-
tion des caractéristiques morphologiques du milieu par des méthodes acoustiques. Le chapitre 2
regroupe ainsi les notions de base de la mécanique des contacts et de la propagation acoustique
dans les milieux granulaires. Les principales méthodes de caractérisation des milieux granulaires
par des mesures d’acoustique linéaire proposées dans la littérature y sont également présentées.
Le chapitre 3 décrit ensuite les expérimentations préliminaires qui ont été réalisées pour la ca-
ractérisation d’échantillons de poudre d’aciers ODS extraits à différentes étapes de broyage. Les
évolutions des paramètres acoustiques ainsi que les conclusions qui en ont résulté ont servi de base
de réflexion pour l’élaboration de la méthode de caractérisation des poudres métalliques proposée
dans le chapitre 4. L’étude abordée dans ce chapitre, ayant été soumise au journal Ultrasonics,
sera présentée sous la forme d’un article. De ce fait, ce chapitre est auto suffisant et quelques re-
dondances sont susceptibles d’apparaitre sur l’ensemble de cette première partie de manuscrit. Les
chapitres suivants regroupent les études réalisées pour l’optimisation et la qualification du proces-
sus de broyage par des mesures acoustiques et vibratoires. Dans le chapitre 5, une étude visant à
l’optimisation de la vitesse de rotation du broyeur est présentée. L’expérimentation mise en oeuvre
a notamment consisté à corréler le mouvement des billes qui réalisent le broyage en impactant les
grains de poudres avec les signaux acoustiques et vibratoires émis par la cuve du broyeur. Enfin,
une dernière étude consistant au suivi du processus de broyage par des mesures acoustiques et
vibratoire est présentée dans le dernier chapitre. Cette dernière étude démontre l’intérêt de telles
méthodes expérimentales pour d’une part le suivi de la nature des poudre en cours de broyage et
d’autre part l’identification de la présence du mécanisme de colmatage.





Chapitre 1

ÉTUDE BIBLIOGRAPHIQUE DU PROCÉDÉ DE

MÉCANO-SYNTHÈSE

De par leur faible gonflement sous irradiation et leur résistance au fluage sous haute tempé-
rature, les aciers ODS (Oxide Dispersion Strengthened) font l’objet d’un grand intérêt auprès de
la communauté de l’énergie nucléaire. En effet, l’un des axes principaux pour le développement
des centrales de Génération IV par rapport à celles en cours d’exploitation est la compétitivité éco-
nomique [1, 2]. Cela suppose d’une part, d’élever la température du réacteur pour augmenter le
rendement de conversion d’énergie et d’autre part, d’allonger la durée de vie des centrales avec
pour conséquence l’augmentation du niveau de radiation reçu par les matériaux du coeur du réac-
teur. Il est alors nécessaire de disposer de matériaux capables de résister à des températures et des
niveaux d’irradiation plus élevés.

Les matériaux qui seront utilisés dans un premier temps pour les gaines du démonstrateur RNR-
sodium ASTRID 1 seront des aciers austénitiques avancés (15/15Ti), pour lesquels le procédé de
fabrication est aujourd’hui bien maîtrisé. Néanmoins, ils devront être remplacés par des matériaux
plus performants, car ils ne permettent pas de tenir les exigences du cahier des charges dans la du-
rée, en particulier pour le gonflement sous irradiation [2]. Le choix des matériaux s’est alors orienté
vers des nuances d’aciers ferritiques et ferritiques/martensitiques qui possèdent une meilleure ré-
sistance au gonflement sous irradiation que les aciers austénitiques. Toutefois, leurs propriétés sous
haute température, notamment en fluage, sont insuffisantes.

C’est dans ce contexte qu’ont été développés les aciers ODS. L’ajout d’une dispersion de nano-
précipités d’oxydes au sein de la matrice ferritique a permis d’obtenir un matériau avec un compor-
tement mécanique à haute température prometteur, rendant ainsi leur utilisation intéressante pour
la construction des futurs réacteurs, en particulier pour la fabrication des gaines de combustibles.

Le procédé de synthèse des aciers ODS se décompose en plusieurs étapes (figure 1), et débute
par une étape de broyage au cours de laquelle est réalisée la mécano-synthèse. Cette dernière est
un procédé couramment utilisé lors de l’élaboration de matériaux par métallurgie des poudres. Il
consiste en un broyage actif de poudre métallique et de renforts d’oxyde dans une cellule, afin d’ob-
tenir une dispersion renforçante nanométrique. Cela revient en un procédé métallurgique réalisé
à l’état solide impliquant une succession de soudages, fractures et re-soudages des particules de
poudre dans un broyeur à billes de forte énergie. La mécano-synthèse permet alors d’obtenir des
matériaux avec des micro-structures faites de fortes densités de renforts, ce qui est difficilement
atteignable par métallurgie classique.

1. L’abréviation RNR désignant la technologie de réacteur à neutrons rapides.
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Tout au long de ce procédé différents mécanismes de déformation ont lieu, conduisant à des
transformations de la poudre métallique à différentes échelles [3, 4, 5].

Ce chapitre se décompose en trois sections. Le procédé de mécano-synthèse, c’est à dire les
mécanismes de déformation plastiques qui sont mis en jeu et les transformations des grains qui en
résultent, sont présentés dans un premier temps.

L’objectif de la thèse étant de suivre, contrôler et optimiser le procédé de broyage, il est apparu
nécessaire d’inventorier les paramètres pouvant être influents lors du broyage. La description de
ces paramètres fait ainsi l’objet de la section suivante.

Enfin, pour observer les évolutions granulométriques qui ont lieu durant le broyage et dans
le cas spécifique de la nuance d’aciers ODS du CPR Odissée 2, une analyse de l’évolution de la
morphologie des grains de poudre extraits à différentes étapes de broyage sont présentés dans la
dernière section. Ces données granulométriques serviront par la suite de données de références lors
de l’utilisation de ces échantillons dans les différentes expérimentations mises en oeuvre au cours
de ces travaux de thèse.

1.1 Le procédé de mécano-synthèse

La mécano-synthèse (MA) est une approche fondamentalement différente de la métallurgie
classique car elle repose sur un mécanisme de déformation pour combiner les éléments. À l’inverse,
les techniques traditionnelles utilisent les traitements thermiques et les réactions physico-chimiques
pour combiner les composants métalliques [3].

Les fortes déformations exercées sur les matériaux broyés constituent en grande partie le pro-
cédé de MA. Les impacts subis par les grains de poudre, lorsqu’ils sont piégés entre deux billes qui
se heurtent, produisent continuellement des mécanismes de soudage et de fragmentation (figure
1.1 (a))[4].

En dépit du fait que les matériaux réagissent au broyage de manière différente suivant le type
de broyeur et la nature des composants, Benjamin et Volin [6] identifient 5 états progressifs de
synthèse (figure 1.1 (b))[3].

1. Applatissement des particules : l’intensité des impacts déforme plastiquement les particules
de poudre, leur donnant ainsi la forme de flocons.

2. Prédominance des soudures : les particules aplaties se soudent entre elles pour former des
particules composites en lamelles.

3. Formation des particules équiaxiales : depuis le début des états de broyage, les particules
sont ductiles et ont tendance à se souder entre elles, formant ainsi de nouvelles particules
plus épaisses et arrondies.

4. Orientation aléatoire des soudures : sous l’effet des chocs continuellement exercés, les
particules fatiguent et les mécanismes de fragmentation commencent à apparaître. L’effet
conjugué des mécanismes de fragmentation et de soudage entraine la formation de nouvelles
particules composites avec une orientation aléatoire.

5. Etat d’équilibre du procédé : la structure du matériau est progressivement affinée sous l’effet
conjugué des mécanismes.

2. Programme de recherche commun entre le CEA, EDF,AREVA,CNRS et Mécachrome sous contrat n070551
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(a) (b)

FIGURE 1.1: (a) Schématisation de la collision balle/poudre/balle lors de la mécano-synthèse [4]. (b)
Les 5 états de la mécano-synthèse décrits par Benjamin et Volin [3]

L’illustration des cinq états de Benjamin et Volin se focalise sur l’évolution de la forme et de la
structure des grains, toutefois, ces observations entrainent implicitement une variation de la taille
des particules.

Typiquement, une poudre broyée passe par un état où le soudage prédomine (état 2) et pour
lequel la taille des grains augmente rapidement. Plus tard, durant le broyage, le procédé de soudage
devient moins fréquent, et la fragmentation devient prédominante jusqu’à l’état 5, où les deux
mécanismes s’équilibrent. Le changement d’équilibre entre le soudage et la fragmentation a été
attribué à l’écrouissage et les effets de surface [4, 5]. Le broyage initial qui déforme les grains a pour
effet de diffuser les couches supérieures, exposant ainsi la surface de métal qui soude facilement
à froid. Si la déformation continue, les grains se durcissent, devenant moins susceptibles de se
déformer et encore plus sujets à se fracturer.

(a) (b)

FIGURE 1.2: (a) Schématisation du changement de taille moyen d’une particule durant les 5 états de
mécano-synthèse de Benjamin et Volin [3],(b) Exemple d’évolution de la taille moyenne et de la forme

des grains de poudre pour différentes étapes de la mécano-synthèse de matériaux Ni50Ta50 [4]
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La compréhension du mécanisme permettant la combinaison des métaux avec les alliages né-
cessite de s’intéresser à l’échelle de l’évolution micro-structurale. C. Suryanarayana [4] distingue
trois types de combinaisons possibles en fonction de la ductilité des matériaux : (1) ductile-ductile,
(2) ductile-cassant, (3) cassant-cassant.

Si l’on se focalise au cas des aciers ODS, c’est la deuxième catégorie qui nous intéresse. En
effet, les particules d’oxyde étant cassantes, elles sont dispersées dans une matrice ductile. Lors
de l’état 1 de la MA, la poudre d’acier ductile devient aplatie sous l’effet des chocs exercés par
les billes lors de leurs collisions, tandis que les particules d’oxyde cassantes se fragmentent. Les
fragments de particules cassantes tendent à être enfermés par les composants ductiles et piégés
dans les particules ductiles. Le composé d’oxyde est alors étroitement espacé le long des surfaces
inter-lamelles (figure 1.3 (a)).
Au cours du broyage, les flocons subissent encore plus de travail, les lamelles se vrillent, et la
micro structure de la particule se raffine (figure 1.3 (b)). Progressivement, les lamelles s’affinent,
les espaces inter-lames diminuent et la dispersion des particules d’oxydes s’uniformise (figure 1.3
(c)).

FIGURE 1.3: Schématisation de l’évolution microstructurale durant le broyage dans le cas de la
combinaison de poudres ductile-cassantes [4].

La qualité de la production de la poudre dépend en grande partie du traitement transmis par
le milieu, ainsi les paramètres du broyage doivent être ajustés pour optimiser le procédé. Ces para-
mètres dépendent principalement du type de broyeur utilisé.
Quelle que soit la conception, le principe de piéger la poudre avec un milieu mobile est toujours
appliqué, néanmoins plusieurs méthodes peuvent être employées pour mettre le milieu en mouve-
ment. Les broyeurs à billes sont usuellement classifiés en fonction de leur mécanisme d’entraine-
ment et rentrent dans 4 catégories (figure 1.4) :
• Broyeur à boulets conventionnel
• Broyeur à billes planétaire
• Broyeur à billes vibratoire (mouvement de la bille oscillant)
• Attriteur
Dans le cadre du projet, il a été décidé d’utiliser un broyeur à boulets conventionnel, de la même

taille que ceux utilisés dans les laboratoires. Celui-ci est composé d’une cuve cylindrique qui entre
en rotation autour de son axe horizontal et d’un moteur qui l’entraine. Comme le décrit la figure
1.4 (a), le broyage est réalisé par des billes qui sont introduites avec la poudre dans le tambour.
Les avantages principaux de ce type de broyeur résident en la robustesse du procédé, le passage
plus aisé de la dimension de laboratoire aux grandes dimensions et la possibilité de réaliser de gros
volumes de production.

L’objectif de la thèse étant d’élaborer une instrumentation des broyeurs à boulets afin de suivre,
contrôler et optimiser le procédé, il paraît important d’inventorier les paramètres pouvant être
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(a) (b)

(c) (d)

FIGURE 1.4: Schématisation des différents types de broyeur existants. (a) Broyeur à boulets
conventionnel , (b) Broyeur à bille planétaire [3], (c) Broyeur à billes vibrant [3], (d) Attriteur [3]

influents lors du broyage. C’est l’objet de cette seconde partie.

1.2 Paramètres influents lors d’un broyage réalisé par broyeur à bou-
lets

La mécano-synthèse est un procédé complexe qui nécessite l’optimisation d’un certain nombre
de variables pour aboutir à un matériau présentant la micro-structure désirée. Les paramètres les
plus importants dans le cas du broyeur à boulets conventionnel sont les suivants [4] :
• vitesse de rotation de la cuve,
• temps du broyage,
• type de billes, taille, et distribution de la taille du milieu broyant,
• rapport entre le poids des billes et celui de la poudre,
• atmosphère de broyage,
• temps du broyage.
Même si certaines de ces variables ne peuvent pas être ajustées indépendamment des autres du

fait de leur interdépendance, chacune d’elles sont présentées brièvement dans les paragraphes qui
suivent.

1.2.1 Vitesse de rotation de la cuve du broyeur

Plus la vitesse de rotation est grande, plus l’énergie transmise à la poudre est importante [7, 8].
Toutefois, la géométrie du broyeur impose une vitesse limite, qualifiée plus généralement de vitesse
critique, pour laquelle les billes sont plaquées à la paroi et ne peuvent plus exercer d’impacts sur la
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poudre [9, 10]. Ainsi, la vitesse maximum doit être ajustée de manière à ce que sa valeur soit juste
en dessous de la vitesse critique, telle que la hauteur de chute de la bille soit la plus importante
possible afin de transmettre lors de l’impact le maximum d’énergie. La section suivante présente de
manière détaillée la méthode de détermination de la vitesse critique d’un broyeur à billes.

Rose et Sullivan, cités dans [9, 10], ont montré qu’en fonction de la vitesse de rotation, les billes
adoptent des mouvement aux comportements différents (figure 1.5). Lorsque la vitesse de rotation
de la cuve est très faible, les billes glissent sur le fond la cuve (mode glissement), tandis que
lorsqu’elle est trop importante, la vitesse produit une force centrifuge conséquente qui maintient
les billes sur la paroi de la cuve (mode centrifuge). Pour les vitesses intermédiaires, les billes sont
entrainées du coté supérieur de la cuve au coté opposé avant de percuter le matériau (mode cascade
et cataracte).

Glissement Cascade Cataracte Centrifuge

FIGURE 1.5: Description des différents modes de mouvements des billes [10]

Lorsque le mode centrifuge est atteint, les billes prennent la forme d’une couche qui épouse la
géométrie interne de la cuve. La vitesse limite pour laquelle ce mouvement est adopté définie la
vitesse critique. Une confusion dans la définition de ce terme subsiste néanmoins dans la littérature.
L’expression première qui a été démontrée par Rose et Sullivan en 1957, définie la vitesse critique
comme étant la vitesse pour laquelle une première rangée de billes est plaquée à la paroi. Toutefois,
pour cette vitesse le reste de charge de billes continue à produire des chocs et donc à contribuer
au broyage. C’est pourquoi une seconde définition est proposée bien plus tard par H. Watanabe en
1999 [9] en partant du postulat que la vitesse critique est réellement atteinte lorsque la totalité des
billes se répartit autour de la paroi interne de cuve.

Les démonstrations qui conduisent aux expressions des vitesses critiques pour ces deux défini-
tions sont présentées dans les parties qui suivent.

Première définition de la vitesse critique

La vitesse critique de rotation a tout d’abord été définie comme étant la vitesse de rotation pour
laquelle les actions des composantes radiales de la force centrifuge (Fc) et de la force de pesanteur
(P ) d’une seule bille s’annulent au point B (figure 1.6). Le frottement entre les parois du cylindre
et la surface de la bille est supposé assez grand pour négliger le glissement.

La bille de centre B, de masse m et de rayon r est en contact avec la paroi intérieure de la cuve
de rayon R, et la position de son centre forme un angle Φ par rapport à l’horizontale. La cuve est
en rotation autour de son axe central à la vitesse angulaire de rotation Ω. Soit Fr la somme des
composantes radiales des forces exercées au point B, il vient alors

Fr = mΩ2(R− r)−mgsinΦ = 0, (1.1)

où g désigne l’accélération gravitationnelle.
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FIGURE 1.6: Schématisation des forces agissant sur une seule bille dans le cadre de la première
définition de la vitesse critique

En définissant la vitesse angulaire de rotation telle que

Ω = 2πn, (1.2)

où n est la vitesse de rotation en nombre de révolutions par seconde, et en l’introduisant dans
l’expression 1.1, il vient

n =

√
gsinΦ

(R− r)
1

2π
. (1.3)

Le point pour lequel la bille fournit la quantité d’énergie la plus importante au broyeur, est le
point pour lequel la hauteur de la chute est maximale, donc pour Φ =

π

2
.

La vitesse critique de rotation nc, devient donc

nc =

√
g

(R− r)
1

2π
=

√
2g

(D − 2r)

1

2π
(1.4)

en tours par seconde où D désigne le diamètre de la cuve, soit nc =
43.5√
D

tours par minute.

Cette relation démontrée en 1957 par Rose et Sullivan et couramment utilisée dans la littéra-
ture, définie donc la vitesse critique de rotation comme étant une constante qui dépend uniquement
des dimensions du broyeur et du diamètre des billes.

Deuxième définition de la vitesse critique

La redéfinition de l’expression de nc part du constat que la vitesse critique de rotation est at-
teinte lorsque qu’aucune bille ne contribue au broyage et donc que les billes se répartissent sous
forme d’anneaux stationnaires autour de la paroi interne du broyeur. La force centrifuge exercée
sur les billes localisées au niveau de l’anneau le plus éloigné de la paroi de rayon R1, doit alors
compenser la composante radiale de la force de pesanteur exercée sur ces billes (figure 1.7).

En considérant une seule bille appartenant à l’anneau de rayon R1 et en négligeant le rayon de
la bille, il vient à partir de l’équation (1.4)

nc =

√
g

(R1)

1

2π
. (1.5)
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Fc

FIGURE 1.7: Schématisation des forces agissant sur une seule bille pour la deuxième définition de la
vitesse critique [10]

Des mesures expérimentales observant l’évolution de la valeur de la vitesse critique de rotation
en fonction du taux de remplissage de la cuve du broyeur (figure 1.8 (a)), ont montré que cette
évolution n’était pas linéaire et qu’il était nécessaire qu’elle tienne compte du taux de remplissage.
Ce dernier, décrit par la figure 1.8 (b), est défini tel que

α =
Vbilles
Vcuve

. (1.6)

avec Vcuve le volume de la cuve et Vbilles le volume occupé par la charge des billes.
Lorsque la vitesse critique est atteinte, la surface totale des anneaux doit être équivalente au

rapport volumique de remplissage α [11, 12, 13]. L’égalité de surface revient donc à écrire

π(R2 −R2
1) = απR2. (1.7)

La relation entre la vitesse de rotation critique et le taux de remplissage se déduit de ces équa-
tions. Une nouvelle expression de la vitesse critique de rotation dépendant du rayon de la cuve et
du rapport de volumique de remplissage est alors obtenue telle que

nc =

√
g

(R
√

1− α)

1

2π
. (1.8)

On peut également remarquer que la valeur de la vitesse critique définie par l’équation (1.4)
est atteinte pour un taux de remplissage proche de 0.

Dans la littérature et dans un contexte industriel, c’est principalement l’expression provenant
de la première définition qui est utilisée.

Par ailleurs, une faible vitesse de rotation peut être compensée en introduisant des barres de le-
vage [10, 11, 12, 13]. Ces dernières consistent en des moulages d’acier, de section rectangulaire ou
circulaire, et sont fixées à la partie circulaire de la cuve. De nombreuses études se sont intéressées
aux effets induits par l’introduction de tels moulages dans la cuve. Les conclusions principales sont
que la valeur de la vitesse critique minimum, pour obtenir le matériau désiré, diminue avec l’aug-
mentation du nombre de barres de levages. Ce qui revient à dire que les mouvements de glissement
des billes, qui ont lieu pour des faibles vitesses, sont limités au profit des mouvements susceptibles
d’apporter le maximum d’énergie lors de l’impact. Enfin, une autre limitation aux grandes vitesses
de rotation, provient de l’augmentation de la température dans la cuve, ce qui est susceptible de
perturber le mécanisme de la mécano-synthèse [4].
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Vbilles

(a) (b)

FIGURE 1.8: (a) Relation entre la vitesse critique de rotation définie par la deuxième définition et le
rapport volumique de remplissage [9]. (b) Schématisation pour le calcul du rapport volumique de

remplissage. La partie hachurée correspond au volume occupé par les billes.

1.2.2 Temps de broyage

Le temps de broyage est l’un des paramètres les plus importants [4]. Normalement la durée
du broyage est fixée de telle sorte que la stabilisation entre les mécanismes de fracturation et de
de soudage soit atteinte (état 5 [3]). Le temps requis dépend en grande partie de l’intensité du
broyage, du rapport billes/poudre et de la température du broyage. Il parait évident qu’une durée
importante de broyage permet de s’approcher au mieux d’une bonne dispersion des oxydes dans la
matrice ductile. Néanmoins, il a été observé que le niveau de contamination de la poudre augmente
et que des phases non désirables peuvent apparaitre si la poudre a été broyée plus longtemps que
nécessaire.

1.2.3 Type de billes, taille, et distribution de la taille du milieu broyant

Pour que l’énergie transmise à la poudre lors de l’impact entre les billes soit la plus forte pos-
sible, la densité du milieu broyant doit être la plus importante possible. Toutefois, afin d’éviter les
contaminations croisées, le matériau constituant la cuve et les billes devrait être le même que celui
de la poudre [4].

Par ailleurs, la taille du milieu broyant a également une influence sur l’efficacité du broyage.
Une grande taille des billes est susceptible d’apporter une énergie plus importante lors de l’impact,
alors que des billes de plus petite taille vont produire une action de friction intense. Suivant l’effet
désiré il convient donc de choisir la distribution de la taille des billes.

1.2.4 Rapport entre le poids des billes et celui de la poudre

Le rapport entre le poids des billes et celui de la poudre (BPR) est étroitement lié au temps de
broyage. Plus le BPR est important, plus court sera le temps de broyage nécessaire. En effet, puisque
la proportion de billes augmente, le nombre de collisions par unité de temps est plus important
ce qui permet de transférer plus d’énergie à la poudre et ainsi réaliser la mécano-synthèse plus
rapidement [4].

1.2.5 Atmosphère de broyage

Le principal effet de l’atmosphère de broyage est le risque de contamination de la poudre. Il a
été montré que la présence d’air dans la cuve a pour effet de contaminer et de modifier la nature



14 1 Étude bibliographique du procédé de mécano-synthèse

finale de la poudre. C’est pourquoi, le matériau est broyé dans une cuve mise sous vide ou remplie
d’un gaz inerte tel que l’argon ou l’hélium.

1.2.6 Température du broyage

La température de broyage est un paramètre supplémentaire ayant une grande influence sur la
constitution de l’état final de la poudre. Les modifications induites par ce paramètre étant à l’échelle
de la micro-structure, elles ne feront pas l’objet d’une description approfondie.

1.3 Étude de l’évolution de la granulométrie d’une nuance de poudre
Fe14Cr à plusieurs étapes du procédé de mécano-synthèse

Les sources bibliographiques qui portent sur le mécanisme de mécano-synthèse suggèrent une
évolution de la morphologie des grains constituant les poudres métalliques (figure 1.1 et 1.2). Les
évolutions annoncées sont néanmoins théoriques et diffèrent en fonction des matériaux utilisés [4].
C’est pourquoi cette section propose une étude approfondie de l’évolution, en cours de broyage, de
la géométrie des grains (tailles et formes) constituant les poudres utilisées spécifiquement dans le
cas de la synthèse des aciers ODS pour le projet Odissée (nuance Fe14Cr avec renforts de TiH2 et
Y2O3).

Les caractérisations des poudres qui sont proposées ont été fournies par Mécachrome et consistent
en deux méthodes. La première consiste en la réalisation de clichés par microscopie électronique
à balayage (MEB) de manière à suivre qualitativement l’évolution de la forme des grains. Une
seconde analyse permettant la caractérisation de la taille des grains des poudres obtenues à diffé-
rentes étapes de broyage par granulométrie laser est ensuite présentée.

1.3.1 Images MEB à différentes étapes de broyage

Les différents clichés pris par microscopie électronique à balayage, avec le même grossissement
et à différentes étapes du broyage (0h, 44h, 88h, 176h et 352h), témoignent d’une évolution rapide
en début de cycle de la morphologie des grains de poudre (figure 4.2). Dès 44h de broyage, les
grains ont pris une forme aplatie qui tend par la suite à s’effacer au profit de formes de moins en
moins aplaties. Cette évolution temoigne donc de l’intensité des chocs et des fortes sollicitations
plastiques subies par les grains.

1.3.2 Évolution de la granulométrie à différentes étapes du broyage

La granulométrie laser est une méthode couramment utilisée dans la métallurgie des poudres
pour la détermination de la taille et de la fréquence statistique des différentes tailles de l’ensemble
étudié. Cette technique de caractérisation s’appuie sur le principe de diffraction et de diffusion
laser. La figure 1.10 (a) présente les distributions moyennes sur cinq échantillons de la taille des
grains de poudres obtenues à différentes étapes de broyage. Cette figure met clairement en évi-
dence les changements qui s’opèrent sur la taille moyenne et sur la largeur de la distribution de
taille des grains lors du broyage. Pour visualiser ces deux évolutions, les tailles pour lesquelles les
distributions sont à leur maximum sont relevées et reportées sur la figure 1.10 (b). Leurs largeurs à
mi-hauteur, qui donne des indications quant à l’évolution de la polydispersité (largeur de la distri-
bution de la taille des grains) des différents échantillons, sont également reportées et représentées
sur cette figure sous la forme de barres d’erreurs. Pour visualiser davantage les changements de la
polydispersité, cette dernière est représentée figure 1.11 à travers l’évolution en fonction du temps
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(a) (b) (c)

(d) (e)

FIGURE 1.9: Images réalisées par microscope électronique à balayage avec le même grossissement sur
des échantillons de poudres extraits à différentes étapes de broyage, (a) en début de broyage, (b) après
44h de broyage, (c) après 88h de broyage, (d) après 176h de broyage et (e) après 352h de broyage.

de broyage de la distribution relative de la taille des grains ∆W = ∆W/〈a〉, où 〈a〉 est le rayon
moyen des grains et ∆W la largeur à mi-hauteur de la fonction de distribution de la taille des grains.
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FIGURE 1.10: (a) Distributions moyennes en nombre de la longueur des grains mesurées par
granulométrie laser. (b) Taille moyenne des grains et largeur de la distribution de la taille des grains

(barres d’erreurs) en fonction du temps de broyage

Bien qu’elle s’étende sur une durée plus longue que celle présentée figure 1.2, cette évolution est
en accord avec celle qui a été décrite et représentée par Suryanarayana [4]. En début de broyage,
le mécanisme de soudage prédomine, ce qui conduit à une augmentation de la taille moyenne des
grains jusqu’à 44h de broyage. Au delà de la durée de 44h de broyage, une partie des grains ont
atteint leur limite de déformation plastique et se fracture ce qui se traduit par une diminution de
leur taille. Cette diminution de la taille se poursuit ensuite tout au long du broyage en suivant une
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FIGURE 1.11: Distribution relative de la taille des grains en fonction du temps de broyage.

évolution non monotone. La forte décroissance observée entre 44h et 88h pourrait être caracté-
ristique de l’état pour lequel le mécanisme de fracture prédomine. La diminution de l’inclinaison
de la pente après 88h de broyage pourrait être représentative d’un état où les deux mécanismes
s’équilibrent puis se raréfient. De même la polydispersité évolue de manière non-monotone tout au
long du broyage.

La mesure des évolutions morphologiques donne donc des indications sur la présence des mé-
canismes élastiques qui se succèdent en cours de broyage.

1.4 Conclusion

Ce chapitre a consisté dans un premier temps en la présentation du mécanisme de la mécano-
synthèse, des mécanismes de déformation qui sont mis en jeu et des transformations des grains de
poudres qu’elles soient d’ordre morphologique ou microstructurale qu’ils entrainent. Les caractéri-
sations morphologiques d’échantillons extraits à différentes étapes de broyage ont permis d’illustrer
les évolution annoncées dans la littérature et de donner des indications quant aux présences des
mécanismes élastiques qui se succèdent au cours du broyage de la nuance d’acier ODS du CPR
Odissée.

La méthode de mesure par granulométrie laser présente l’avantage d’obtenir des données avec
une bonne représentativité statistique, toutefois des sources d’erreurs notamment dans les cas de
poudres métalliques avec des morphologies et des distributions de tailles complexes ont été re-
levées [14]. Des travaux réalisés lors d’un stage au CEA portant sur la comparaison des données
granulométriques avec ceux obtenus par analyses d’images fait état de trois principaux biais :

• le modèle de calcul du diamètre des grains repose sur la sphéricité des particules ce qui
engendre une approximation au niveau de la détermination de la taille,
• la méthode présente une limite inférieure de mesure ce qui peut entrainer une surestimation

de la taille des populations,
• lors du passage des grains devant le faisceau laser, les grains sont susceptibles de former des

amas qui seront détectés comme un seul grain de grande taille.

En dépit des limitations qui ont été évoquées, les évolutions de la taille de grains mesurées par
analyse d’image sont similaires aux données obtenues par granulométrie laser [14]. Aussi, ces der-
nières serviront de données de référence lors de l’utilisation de ces échantillons pour l’élaboration
de méthodes de caractérisation ultrasonores ou pour les mesures in-situ sur le broyeur installé au
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LAUM.

Par ailleurs, dans ce chapitre, les paramètres de broyage influents sur le bon déroulement du
procédé de mécano-synthèse ont été présentés. Ces connaissances serviront de base pour la prise
en main du broyeur installé au LAUM et dédié spécifiquement à ces travaux de thèse.



18 1 Étude bibliographique du procédé de mécano-synthèse



Première partie

CARACTÉRISATION ULTRASONORE DES

POUDRES EXTRAITES À DIFFÉRENTES ÉTAPES

DE BROYAGE

19





Chapitre 2

PROPAGATION ACOUSTIQUE DANS LES MILIEUX

GRANULAIRES

La description du procédé de mécano-synthèse, qui a fait l’objet du chapitre précèdent, fait
état des modifications de la morphologie des grains en cours de broyage. Ces évolutions morpho-
logiques, qui sont la conséquence de la succession des processus de soudure et de fragmentation,
constituent donc une information clé pour le suivi des différentes étapes du procédé de broyage.

En partant du constat que les poudres d’acier ODS peuvent être assimilées à un milieu granulaire
non cohésif, le travail bibliographique s’est principalement orienté sur des études qui permettent
une qualification des caractéristiques morphologiques du milieu par des méthodes acoustiques.

Les milieux granulaires sont des milieux bi-phasiques. L’une des phases est composée des grains
et forme le squelette solide et la seconde est constituée d’un fluide saturant l’ensemble. Cette com-
position entraine dans le cas d’un empilement granulaire une hétérogénéité de la répartition spa-
tiale des contraintes mécaniques et donc une forte instabilité de l’ensemble. Lorsqu’il est soumis
à des perturbations extérieures, certains grains vont se mouvoir et occuper progressivement les
espaces vides de la partie fluide du matériau. La capacité des grains à occuper les espaces vides
dépend principalement de leur forme et de leur taille [15, 16, 17]. En comblant ces intervalles
les grains augmentent la densité du matériau, on parle alors de compaction, ce qui conduit à une
réorganisation de la répartition des chaines de forces et des interactions entre les grains. Par consé-
quent, le suivi de la réorganisation de l’ensemble granulaire sous l’effet d’une sollicitation extérieure
peut conduire à l’identification des caractéristiques géométriques du milieu (tailles moyenne, dis-
persion de la taille et formes des grains).

De nombreux travaux antérieurs, théoriques et expérimentaux, ont montré que l’étude de la
propagation des ondes ultrasonores à travers un milieu granulaire confiné peut fournir des indi-
cations sur la structure et les propriétés visco-élastiques du réseau de contacts de l’assemblage
granulaire [18, 19, 20, 21]. L’étude du comportement mécanique et acoustique du milieu granu-
laire, lorsqu’il est soumis à des efforts extérieurs, est donc susceptible d’apporter des informations
quant à l’évolution du réseau de contacts et des interactions tout au long de ces sollicitations.

Ce chapitre regroupe les notions de base de la mécanique des contacts et de la propagation
acoustique dans les milieux granulaires. Les notions de base de la micro-mécanique des contacts
sont tout d’abord abordées. Les lois de contacts qui sont présentées constituent la base de la théorie
des milieux effectifs qui décrit la propagation des ondes acoustiques à travers un assemblage granu-
laire, lorsque ce dernier est vu comme un milieu effectif et que les ondes se propagent de la même
manière que le ferait les ondes cohérentes. La description de cette théorie, qui donne entre autre
l’expression de la vitesse propagation de l’onde cohérente en fonction de différents paramètres

21
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dont les caractéristiques géométriques de l’assemblage, fait l’objet de la section suivante. Enfin, les
deux principales méthodes de caractérisation ultrasonore qui permettent de sonder l’élasticité du
milieu granulaire par la mesure des ondes cohérentes sont présentées dans la dernière partie de ce
chapitre.

2.1 Micro-mécanique des contacts

Les comportements mécaniques des milieux granulaires dépendent des interactions des grains
entre eux, mais aussi des grains avec leur environnement (le fluide saturant, les parois, etc...).
Lorsque l’interaction avec le fluide saturant l’espace inter-grains est négligeable, le milieu granu-
laire est dit "sec". Le comportement macroscopique des milieux granulaires secs est alors en partie
conditionné par les propriétés mécaniques des contacts inter-grains. En effet, les diverses manifes-
tations exhibées sous sollicitations extérieures sont principalement déterminées par la nature des
interactions mécaniques des particules entre elles et avec les parois. Ainsi, le point de départ de la
compréhension de la physique de ces milieux et de la plupart des études sur les milieux granulaires
est la théorie du contact.

A l’échelle du contact, c’est en 1880 que Hertz a pour la première fois utilisé l’élasticité linéaire
des milieux continus pour calculer la relation force/déplacement entre deux sphères en contact,
lorsqu’elles sont soumises à une force normale Fn [22].

2.1.1 Contact de Hertz

La théorie de Hertz permet de modéliser les contacts entre deux billes supposées purement
élastiques et subissant une compression comme illustré figure 2.1. Cette théorie exprime la pression
au niveau du contact (P0), la distance d’interpénétration (ξ) et l’air de la surface de contact de deux
billes écrasées l’une sur l’autre par une force normale (Fn) [22].

On considère deux billes de même matériau et de rayon moyen R = RiRj/(Ri +Rj).

FIGURE 2.1: Contact de Hertz : lorsque deux sphères élastiques (i, j) d’une distance d’inter-centre
∆0 = Ri +Rj , sont comprimées l’une contre l’autre par une force normale Fn. Elles subissent une
déformation au voisinage de la zone de contact, l’aire de contact ainsi formée prend la forme d’un

disque de rayon a. La distance entre les centres des sphères diminue alors de ξ = ∆0 −∆ [22].

Lorsque les grains sont simplement en contact, sans contrainte extérieure appliquée, alors le
contact est ponctuel (figure 2.1). En revanche, lorsque les grains sont comprimés les uns contre les
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autres en exerçant une force Fn, ils s’aplatissent, une déformation locale apparaît dans une petite
région de forme circulaire autour du point de contact initial et la distance inter-centre diminue de
∆0 − ∆ (figure 2.1). On suppose que ce plan tangent de contact reste stationnaire au cours de la
compression et que ξ caractérise la distance d’interpénétration des centres des sphères au cours de
la compression (figure 2.1). Dans l’état comprimé, la force Fn est essentiellement répartie dans la
zone de contact de surface πa2. Soit σ la contrainte moyenne agissant sur la surface de contact. La
loi de Hooke énonce que la déformation relative ε entre les deux sphères est proportionnelle à la
pression (ou contrainte σ) exercée selon :

σ = Eε, (2.1)

où E représente le module de Young du matériau constituant les billes. L’ordre de grandeur de
la déformation relative correspond au rapport de l’écrasement sur le rayon de l’air de contact et
peut s’exprimer de la forme

ε ≈ ξ

a
. (2.2)

En appliquant le théorème de Pythagore, R2 = (R− ξ)2 +a2 et en négligeant les termes d’ordre
supérieur en ξ2, il vient la relation entre le rayon de la zone de contact et la déformation imposée
telle que

a ≈
√
ξR. (2.3)

De plus en supposant une distribution de la force homogène à l’aire de contact a, la contrainte
σ supportée par chaque bille est

σ =
Fn
πa2
∝ E

√
ξ

R
. (2.4)

Ainsi, en réinjectant les équations (2.2) et (2.4) dans l’équation (2.1), la distance d’interpénétration
devient

ξ ≈
(

Fn

ER1/2

)2/3

. (2.5)

Cette loi connue sous le nom de loi de Hertz, montre que l’interpénétration entre les billes est
une fonction non linéaire de la force qui les comprime.

De même en combinant les équations (2.3) et (2.5), il vient comme expression du rayon de
l’aire de contact

a ≈
(
FnR

E

)1/3

. (2.6)

En faisant l’hypothèse que les sphères sont élastiques, il est possible de calculer exactement
l’état des contraintes. Pour obtenir l’expression exacte de a et ξ il faut faire appel à la loi de Hertz
qui établit la théorie du contact statique entre deux corps solides en résolvant les équations de
l’élasticité linéaire. Hertz se place dans le cas limite des faibles déformations (ξ � a � R) et se
pose les hypothèses de calcul suivantes :
• Les surfaces de chaque corps sont supposées sans frottement pour que seule une force nor-

male puisse se transmettre au cours de la compression.
• La rugosité des sphères est négligée, le contact est supposé continu.
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• Pour calculer les déformations locales, chaque corps est considéré comme un milieu semi-
infini.

Partant de l’équation de la surface de chaque corps au voisinage de leur point de contact, Hertz
écrit ensuite deux relations entre la distribution de la pression de contact et chaque composante
normale des déplacements des deux surfaces sous l’effet de cette pression. En combinant ces deux
relations et en faisant une analogie avec un problème d’électrostatique, la distribution de la pression
à l’intérieur de la surface de contact a pu être déterminée.

Pour la configuration de contact sphère-sphère, l’ouvrage de K.L. Johnson [22] donne les ex-
pressions

a =

(
3FnR

4E∗

)1/3

(2.7)

et

ξ =
a2

R
=

(
9F 2

n

16R(E∗)2

)1/3

, (2.8)

où E∗ = E/2(1 − ν2) est le module réduit. Cette relation force-déplacement est non linéaire,
en effet le déplacement est proportionnel à la puissance 2/3 de la force normale appliquée. En
outre, cette non-linéarité provient uniquement de la géométrie du problème, elle est induite par
l’augmentation de la surface de contact avec la force de contact. La force de contact (Fn) peut alors
s’exprimer en fonction de l’écrasement telle que

Fn =
2

3
R2kn

(
ξ

R

)3/2

, (2.9)

où kn = 4µ/(1 − ν) = 2E∗ est la raideur normale, avec µ le module de cisaillement et ν le
coefficient de Poisson.

2.1.2 Contact de Mindlin

Si une force tangentielle Ft est appliquée en plus de la force normale Fn, comme illustré sur la
figure (2.2), elle cause une déformation élastique à l’interface. La relation entre le déplacement tan-
gentiel pour deux grains soumis à une force oblique de confinement a été étudiée parMindlin dans
les années 1950 [22]. Son modèle prend en compte le glissement associé à la force de frottement
de Coulomb Ft = µFn, où µd est le coefficient de friction dynamique . D’après la loi de frottement
de Coulomb, si Ft < µFn, les deux billes restent en contact du fait de la friction. Contrairement
au problème normal, les contraintes tangentielles appliquées à la surface sont nulles au centre du
contact et augmentent en s’écartant du centre. Dans le cas général, la surface de contact est donc
séparée en deux parties, une surface d’adhérence au centre et un anneau extérieur de glissement.
C’est le phénomène d’adhésion/glissement (stick/slip). La relation entre le déplacement relatif
tangentiel des billes τ , la composante tangentielle de la force Ft et la composante normale Fn de
la force appliquée s’écrit alors

τ = µ(2− ν)(1 + ν)

(
9

16

F 2
n

R(1− ν2)E2

1/3
)[

1−
(

1− Ft
µFn

)2/3
]
. (2.10)

Cette relation est également non linéaire, mais ici, les possibilités de glissement peuvent faire
apparaître un effet d’hystérésis [22].

Dans le cas de petites perturbations autour d’un chargement statique appliqué sur le contact
(avec une force statique appliquée F0 et Ft � F0µf ), les relations de Hertz −Mindlin peuvent
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FIGURE 2.2: Contact de Mindlin : lorsque l’on tient compte des forces tangentielles Ft, par frottement
solide, le centre des grains se déplace d’une distance τ . La contrainte tangentielle diverge à proximité
des bords du contact, entraînant des micro-glissements et une relaxation de la contrainte dans une

région périphérique annulaire de rayon intérieur c = a(1− Ft/µFn)1/3 et de rayon extérieur a.

être linéarisées. En prenant l’exemple de la force normale appliquée par une bille 2 sur une bille 1,
la relation force-déplacement exprimée par la relation (2.9), peut également s’écrire

F 2→1
n =

E
√

2R

3(1− ν2)
ξ3/2. (2.11)

En décomposant le déplacement relatif ξ = ξ0 + ξ′ en une partie statique ξ0 et une partie
dynamique ξ′ avec ξ′ � ξ0, un développement de Taylor autour de ξ0 à l’ordre 1 de l’équation
(2.11) donne

F 2→1
n = F 1→2

n (ξ0)+
∂F 1→2

n

∂ξ
|ξ0(ξ−ξ0)+R((ξ−ξ0)2) = Fn+

(
3R

4
F0

)1/3

E2/3(1−ν2)−2/3ξ′+R(ξ′2).

(2.12)
Dans un système en équilibre, les forces statiques appliquées par les billes voisines sur une bille

s’annulent, ce qui permet de ne considérer que la partie dépendante de ξ′ de l’équation (2.12) dans
la résolution du problème dynamique. Ceci permet de considérer chaque contact comme un simple
ressort [23], un premier ressort pour les interactions normales avec la raideur

Kn =

(
3R

4
Fn

)1/3

E2/3(1− ν2)−2/3, (2.13)

et un deuxième ressort pour les interactions transverses avec la raideur

Kt = (6RFn)1/3E2/3 (1− ν2)1/3

(1 + ν)(2− ν)
. (2.14)

Dans ce cas, la variation de force par de petits déplacements est considérée proportionnelle
aux déplacements relatifs. La dépendance importante des rigidités sur la force normale statique
appliquée conduit à la propriété intéressante que les propagations d’ondes de volumes peuvent
être modifiées en faisant varier le chargement appliqué sur l’assemblage granulaire.
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2.2 Approche des milieux effectifs

L’idée principale de la théorie des milieux effectifs est que le travail macroscopique effectué
dans le milieu est équivalent à la somme du travail microscopique exercé sur chaque contact entre
les grains et que ce dernier est remplacé par une moyenne appropriée. Cette théorie est basée sur
la loi de contact du modèle de Hertz −Mindlin [24].

Comme il a été vu précédemment, l’amplitude de la force de contact Fn entre deux sphères
identiques est reliée au déplacement normal ξ selon une loi d’élasticité non linéaire du type Fn ∝
ξ2/3, qui conduit à des raideurs Kn et Kt dépendantes de F 1/3

n .
Pour assurer le passage micro/macroscopique - d’un seul contact à un réseau de contacts- il est

nécessaire de se reporter à la théorie des milieux effectifs [17, 22, 21, 24]. Cette théorie repose
essentiellement sur une approche statistique de champ moyen et nécessite l’introduction de deux
nouvelles variables : la coordinance (Z) et la compacité (φ). Z est définie comme le nombre moyen
de contacts par grains et φ correspond au rapport du volume occupé par les grains sur le volume
total de la cellule, aussi appelé fraction volumique.

Dans le cas d’un empilement de sphères élastiques identiques aléatoirement réparties sous com-
pression isotrope, les modules élastiques effectifs de compression et de cisaillement sont respecti-
vement de la forme

Keff (P ) =
kn

12π
(φZ)2/3

(
6πP

kn

)1/3

, (2.15)

et

µeff (P ) =
kn + (3/2)kt

20π
(φZ)2/3

(
6πP

kn

)1/3

, (2.16)

où kn = 4µ/(1− ν) et kt = 8µ/(2− ν), µ et ν étant respectivement le module de cisaillement et le
coefficient de Poisson des grains. L’indice "eff " signifie que le module est calculé en considérant le
milieu granulaire comme étant purement élastique et comme étant un milieu effectif. On considère
donc que les ondes acoustiques se propagent de la même manière que le ferait des ondes cohé-
rentes à travers un solide homogène. Par ailleurs, deux hypothèses sont indissociables de la théorie
des milieux effectifs. En premier lieu, les sphères sont considérées comme étant statistiquement
identiques et autour de chaque sphère la distribution des contacts est isotrope. En second lieu,
du fait de la distribution isotrope des contacts, les grains sont toujours en équilibre ce qui exclue
les effets de relaxation. Ainsi, cette théorie des champs moyens est assimilable à une moyenne de
nombreux ressorts identiques et non linéaires.

Les expressions des vitesses de propagation des ondes effectives longitudinales (Vp) et transver-
sales (Vs) sont alors données par

Vp =

√√√√Keff +
4

3
µeff

ρeff
=

√
Eeff
ρeff

(2.17)

et

Vs =

√
µeff
ρeff

. (2.18)

Le symbole (eff ) renvoie aux quantités effectives qui sont ρeff la densité effective du matériau
granulaire et Eeff le module de Young. En combinant les équations (2.15),(2.16),(2.18) et (2.17),
on trouve que la loi d’échelle associée aux vitesses longitudinales et transversales, dépend de la
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fraction volumique (φ), du nombre de coordinance (Z) et de la pression de confinement (P ) telle
que :

2Vs ∼ Vp =


1

ρmat1/2

 kn
12π

+
kn +

2

3
kt

15π


1/2(

6π

kn

)
1/6

φ−1/6Z1/3P 1/6. (2.19)

Cette expression peut être décomposée en trois partie distinctes. La première partie contenue
dans les accolades dépend uniquement des paramètres du matériaux formant les grains (les pa-
ramètres élastiques et la masse volumique du matériau). La seconde partie de cette expression
regroupe les paramètres géométriques du milieu granulaire avec les termes φ−1/6Z1/3. Ces quanti-
tés sont fortement dépendantes des caractéristiques morphologiques du milieu granulaire (taille de
grain, formes et polydispersité)[15, 17, 25, 26, 27, 28, 29, 30]. Enfin, la dernière partie dépend des
conditions extérieures de l’assemblage à travers la dépendance en P 1/6 où P est la pression exercée
sur l’assemblage granulaire. Les variables contenues dans ces deux dernières parties sont fortement
dépendantes de la configuration de l’assemblage granulaire (profondeur du milieu, distance entre
les différentes parois de la cellule qui contient le milieu,...etc) et de son histoire (protocole de
préparation). Ces paramètres et leur dépendances sont explicités dans les sous parties suivantes
[17, 25, 31, 32].

2.2.1 Paramètres géométriques de l’assemblage

Fraction volumique

La fraction volumique (ou compacité) φ caractérise l’empilement des particules. Ce paramètre
est défini comme le rapport du volume occupé par les grains sur le volume total occupé par l’empi-
lement tel que

φ =
Vgrains
Vtotal

. (2.20)

Comme le laisse entrevoir cette expression, la fraction volumique ne peut dépasser la limite
de 1. Ce cas correspondrait à un empilement où les grains occuperait la totalité de l’espace. Si
l’on s’intéresse aux cas réels d’empilements sous gravité de grains frottant, il existe une gamme de
fractions volumiques correspondant à des empilements stables. Suivant le mode de préparation les
empilements peuvent être plus ou moins lâches (φ faible) ou dense (φ élevé). La fraction volumique
est alors comprise entre un minimum correspondant à un empilement le plus lâche et un maximum
correspondant à l’empilement le plus dense. Sous l’action de sollicitations extérieures le milieu peut
également voir sa fraction volumique varier dans le temps.

La manière dont l’empilement se réarrange que ce soit sous l’action de compaction uniaxiale
ou de vibrations dépend d’un nombre important de paramètres physiques du milieu, tels que la
distribution des tailles et de la forme des grains, les frottements entre grains (friction) et les frot-
tements entre grains et parois latérales du récipient [15, 17, 25, 31]. Dans le cas d’un empilement
monodisperse, c’est-à-dire d’un milieu composé de billes de même taille, il a été montré expérimen-
talement que la compacité des empilements désordonnés gravitationnels (mécaniquement stables
sous gravité) reste comprise entre deux valeurs limites [25, 33, 34]. La valeur inférieure est celle de
"l’empilement aléatoire lâche" ou "random loose packing" (RLP), qui est l’empilement désordonné
le moins dense et dont la compacité est de l’ordre de φRLP ≈ 55%. La limite supérieure renvoie
à l’empilement désordonné le plus compact, "l’empilement aléatoire dense" ou "random close pa-
cking" (RCP), pour lequel la compacité est estimée à φRCP ≈ 64%. Ces deux valeurs correspondent
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respectivement à l’état le plus lâche où le potentiel de mouvement de chaque grain est le plus élevé
et à l’état où le potentiel de mouvement est le plus faible, voir nul. Au delà de cette limite, les
arrangements sont dits ordonnés et les plus compacts tels que l’arrangement cubique face centré et
l’arrangement hexagonal, peuvent atteindre une compacité φ = 0.74%.

La manière la plus simple d’obtenir un empilement granulaire aléatoire est de le verser dans un
récipient les grains. Les compacités obtenues peuvent alors varier de 0.58 à 0.61 pour des empile-
ments instables sous vibrations. En réduisant les effets de la gravité il est possible d’atteindre des
compacité inférieures telles que 0.56 ≤ φ ≤ 0.58, notamment en injectant des gaz sous pression par
dessous l’empilement [33]. Pour atteindre le "random loose packing" il faut donc s’affranchir des ef-
fets de la gravité. La structure atteint alors un seuil de percolation où l’effet de dilatance (expension
du milieu granulaire sous l’effet de contrainte de cisaillement) du milieu disparait [17]. Des com-
pacités plus élevées peuvent également être atteintes dans la gamme 0.61 à 0.64 si l’empilement
est soumis à des vibrations durant un temps suffisamment long. Si la compacité d’un empilement
monodisperse dépasse la valeur φ = 0.64, alors l’empilement se cristallise partiellement.

Les caractéristiques morphologiques sont également susceptibles de jouer un rôle dans l’évolu-
tion de φ. En effet, pour les empilements polydisperses, c’est-à-dire de grains de tailles variées, plus
proches des milieux naturels, les compacités maximales obtenues sont bien supérieures au RCP de
l’empilement monodisperse [15, 33, 34]. L’augmentation des irrégularités de forme des grains a
un effet contraire à celui de la polydispersité. En effet, la compaction (densification du milieu) est
d’autant plus rapide que l’empilement a un frottement limité aux parois. Aussi, lorsque les formes
des grains tendent à devenir irrégulières et angulaires le frottement effectif aux parois s’en trouve
augmenté. Les effets de formes sont également susceptibles de jouer un rôle à un niveau géomé-
trique en frustrant les mouvements de rotations des particules nécessaires au réarrangement de
l’assemblage granulaire lors de la compaction.

Nombre de coordinance

Le nombre de contacts d’une bille avec ses voisines permet une mesure topologique simple de
l’empilement sur sa stabilité et sa cohésion. Les premières études sur la stabilité de ces structures
ont été réalisées par Lagrange et Maxwell, avec comme hypothèse l’équilibre entre le nombre de
degrés de liberté du système et le nombre de contraintes [17, 19].

Pour chaque particule, un certain nombre de contacts est nécessaire pour geler ses degrés de
liberté et permettre au système d’atteindre l’équilibre statique. En considérant dans un premier
temps un arrangement cubique à l’équilibre, de N particules identiques de diamètre d, rigides
et non frottantes, cela implique que les forces soient toutes normales au contact. Le nombre de
contacts moyen par particules peut alors être exprimé tel que Z = 2Nc/N , Nc étant le nombre de
contacts dans le système et le facteur 2 provenant du fait qu’un contact compte pour deux parti-
cules. Le respect de la condition d’équilibre impose l’existence d’une solution pour la répartition
des forces et donc suppose qu’il y a moins d’équations (3N équations en 3D) que d’inconnues. Cela
implique

3N ≤ Nc, (2.21)

et donc

Z ≥ 6, (2.22)

en introduisant le nombre de coordinance.
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En tenant compte de la condition de non-interpénétrabilité des grains qui est nécessairement
vérifiée par l’assemblage il vient

Nc ≤ 3N. (2.23)

Ainsi, le dénombrement des équations d’équilibre d’une part, et des contraintes géométriques
d’autre part, conduit donc au résultat tel que le nombre moyen de contacts pour chaque grain, dans
le cas d’un arrangement cubique, est Z = 6 en 3D.

L’étude d’un empilement de grains réels conduit à la prise en compte de contacts frictionnels.
Si la présence de force de friction ne modifie pas le nombre d’équations liées aux contraintes géo-
métriques, en revanche elle modifie le décompte des équations d’équilibres. L’établissement du sys-
tème à 6N équations (3 pour l’équilibre des forces et 3 pour l’équilibre des moments) à 3Nc incon-
nues. La coordinance d’un empilement de grains frottants se situe donc dans la gamme 4 ≤ Z ≤ 6.
Dans le cas d’empilements polydisperses le nombre moyen des empilements évolue légèrement et
se situe dans la gamme 3 ≤ Z ≤ 6 [26].

Des déviations par rapport au évolutions des modules élastiques attendues par la théorie des
milieux effectifs ont toutefois été mis en lumière par des études numériques. L’équipe de Magna-
nimo & al [35] en s’intéressant à des assemblages avec les paramètres φ et P fixé ont notamment
trouvé des comportements élastiques différents. Ils associent ces différences à des nombres de co-
ordination Z différents, ce qui avait déjà été fait par l’équipe de Agnolin & al [27]. Ainsi, si la
théorie des milieux effectifs prévoit une dépendance des modules élastiques en Z2/3, eux font état
d’une dépendance de Keff et µeff avec Z non triviale. Ils concluent sur la nécessité de l’élaboration
d’une théorie plus sophistiquée qui tiendrait compte de la relaxation des grains, due au désordre
de la microstructure de l’assemblage, pour la compréhension de la réponse élastique des milieux
granulaire.

2.2.2 Conditions extérieures de l’assemblage

En versant un ensemble de grains ou billes dans un récipient, l’empilement créé est désordonné.
Ce milieu granulaire s’écarte des réseaux granulaires réguliers par une répartition de forces inho-
mogènes au sein de l’empilement. Le réseau de force ainsi constitué peut ensuite être amené à
se réorganiser par des sollicitations extérieures. L’intensité de l’action des forces extérieures sur
le milieu est quantifiée par le paramètre P appelé pression de confinement. Deux modes actions
peuvent être distinguées pour faire évoluer le paramètre P . La première consiste à appuyer sur
l’empilement. C’est le principe de compression uniaxiale obtenue en augmentant à l’aide d’un pis-
ton la contrainte verticale P contenue dans une matrice rigide. A faibles contraintes les grains
subissent tout d’abord des réarrangements, puis lorsqu’elles sont augmentées ces derniers peuvent
commencer à se déformer. Dans le cas des méthodes expérimentales consistant à étudier la propa-
gation des ondes ultrasonores à travers un milieu granulaire confiné par compression uniaxale, la
pression de confinement s’étend sur une gamme allant de 100 kPa à 140 MPa [19, 21].

La seconde méthode permettant de faire varier le paramètre P consiste à imposer des vibra-
tions au milieu. Les vibrations permettent aux particules de se réarranger les unes par rapport aux
autres sous l’effet de la gravité et à l’empilement de tendre vers des configurations de plus en plus
denses. Suivant l’amplitude des vibrations et du temps des sollicitations, le milieu va plus ou moins
se densifier [15, 16]. Par ailleurs, si le cas hydrostatique des fluides classiques prévoit une évo-
lution linéaire des contraintes aux parois en fonction de la profondeur, les mesures réalisées sur
les milieux granulaires font état d’une saturation de la pression pariétale aux fortes profondeurs.
Ce phénomène, connu sous le nom "d’effet Janssen" est dû à la friction entre les grains et la paroi
qui supporte une grande partie des forces [31]. Pour cette méthode de sollicitation du milieu, les
mesures réalisées sur les parois verticales de la base de la matrice rigide qui contient l’ensemble
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granulaire font état d’une pression maximale de confinement de l’ordre de 1400 Pa (lorsque que le
point de mesure est placé à une profondeur au delà du point de saturation de la pression).

Pour ces deux modes d’actions et quelque soit la valeur de la pression de confinement P , la
théorie des milieux effectifs prévoient une évolution des vitesses de propagation des ondes longi-
tudinales et transversales suivant une loi P 1/6 (eq. 2.19). Cependant, plusieurs études récentes ,
théoriques et numériques [19, 24, 35], qui se sont penchées sur la dépendance de l’élasticité d’un
assemblage granulaire avec la pression P , rapportent une déviation par rapport à la loi de puis-
sance de Hertz versus P . Si aux fortes contraintes, la loi de puissance en 1/6 attendue est observée,
aux faibles contraintes, la vitesse de propagation dépend plutôt du quart de la contrainte P . Ce
comportement avait déjà été observé, en 1957, par Duffy et Mindlin dans des structures ordonnées
de sphères identiques. Domenico [36] a lui dressé le même constat pour des systèmes constitués
de grains irréguliers. Par ailleurs, Makse & al. [19] et Magnanimo & al. [35] ont testé la validité
du modèle du champ moyen à l’aide de méthodes numériques et/ou expérimentales (mesure de
VP,S ∼ P 1/6). Ils montrent que si le module de compression est correctement estimé, ce n’est pas
le cas du module de cissaillement qui est fortement surestimé. Pour expliquer ces déviations, ils
remettent en cause les hypothèses de la théorie des milieux effectifs qui supposent une répartition
homogène des forces de contact et un mouvement affine des grains en fonction de la déformation
macroscopique et proposent de prendre en compte les effets de relaxation.

2.3 Méthodes expérimentales de sondage ultrasonores

Que ce soit du point de vu fondamental ou appliqué, comme cela peut être le cas pour le
domaine industriel, le suivi de l’évolution de la répartition des contraintes et de l’élasticité d’un
empilement granulaire, lorsqu’il est soumis à un processus de compaction (par compression uni-
axiale ou par des vibrations) a fait et continue de faire l’objet de nombreux travaux expérimentaux,
numériques et théoriques. Si la mesure de la densité de l’assemblage, à travers la mesure de la
fraction volumique φ, peut conduire à une estimation de sa stabilité et de son élasticité, elle ne
permet pas d’aboutir à la connaissance précise de la répartition des forces au sein de cet assemblage.
La mesure de la distribution statistique des forces est pourtant l’une des clés de la compréhension
de l’élasticité des milieux granulaires.

L’une des caractéristiques particulières de ces milieux est la transmission inhomogène de la
force appliquée, préférentiellement le long de quelques chaines de billes appelées chaines de forces.
Les billes non impliquées dans ces chaines de forces sont souvent appelées spectatrices du point
de vue de l’élasticité du milieu. Il existe donc une distribution statistique de forces pour chaque
contact composée à la fois de contacts fortement et faiblement chargés. Plusieurs méthodes ont
été employées pour la visualisation de telles chaines de forces, telles que la méthodes photoélas-
tique ou bien la méthode du papier carbone [37, 38]. Ces méthodes sont néanmoins difficilement
applicables dans un système granulaire 3D.

En partant de ce constat, le domaine de l’acoustique s’est intéressé aux milieux granulaires et
de nombreux travaux ont montré que les ondes acoustiques constituent un bon outil pour sonder
l’élasticité d’un milieu granulaire confiné [18, 20, 21]. En particulier, à travers l’utilisation de la
théorie des milieux effectifs, les méthodes acoustiques présentent l’avantage d’être capables de
sonder l’élasticité d’un milieu granulaire en trois dimensions.

Devant la richesse des configurations possibles des chaines de forces lors des sollicitations ex-
térieures et de fait de la variété des effets sur les propagations acoustiques, les travaux sur l’étude
fondamentale de la propagation acoustique dans les milieux granulaires se sont penchés sur des
protocoles permettant une réorganisation des assemblages les plus répétables possible. Deux prin-
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cipales méthodes d’investigation des milieux granulaires peuvent être distinguées. La première
consiste à exercer une compression uni-axiale de l’échantillon granulaire confiné dans une cel-
lule rigide. Le sondage acoustique est alors réalisé par transmission et les propriétés élastiques du
milieu se déduisent des paramètres acoustiques, eux mêmes extraits en fonction de la contrainte
appliquée [19, 21, 24]. La seconde méthode utilise des sollicitations plus douces, telles que des
vibrations verticales. L’évolution structurale du milieu a alors une origine purement géométrique,
le gain en densité provenant d’une succession de réarrangements entre les grains [15, 20, 25]. Le
contrôle de ces évolutions par sondage acoustique en transmission permet ainsi l’identification des
caractéristiques géométriques globales du milieu et l’observation de mécanismes complexes des mi-
lieux granulaires (tels que l’effet mémoire ou des effets de relaxation) [39, 40]. Ces deux méthodes
font successivement l’objet d’une description dans les sections suivantes.

2.3.1 Propagation acoustique sous contrainte uni-axiale

Cette première méthode consiste à envoyer un signal ultrasonore, souvent une impulsion brève,
généré par un transducteur utrasonore dans un milieu granulaire d’une épaisseur inférieure au
diamètre de la cellule rigide qui le contient et soumis à une pression de confinement P . Le signal
transmis à travers un échantillon est alors détecté par un transducteur placé au fond de la cellule.
Selon le rapport de la longueur d’onde (λ) sur la taille des grains (d) il est possible d’identifier deux
types de propagation (E et S) [21].

(a) (b)

FIGURE 2.3: Signaux ultrasonores typiques, détectés à travers un échantillon de billes de verre confiné,
d’une épaisseur de 18 mm et soumis à une pression de confinement P ∼ 0.75MPa. E et R

correspondent respectivement au signal de l’onde cohérente qui se propage balistiquement à travers le
milieu granulaire et à son écho qui est réfléchi sur la surface de la basse de la cellule. S est associé aux

ondes multipliment diffusées. T et D sont respectivement l’émetteur et le récepteur ultrasonores. (a)
Signal mesuré dans le cas où λ ∼ 10d . (b) Signal mesuré pour λ ∼ d [21].

Lorsque la longueur d’onde est grande devant la taille des billes (λ > 10d), la propagation des
ondes élastiques se fait essentiellement de manière cohérente et balistique. Cette onde basse fré-
quence n’est pas sensible à un petit changement de configuration. Si le protocole de préparation de
l’échantillon est le même, le signal E est parfaitement reproductible d’une expérience à l’autre et le
milieu est alors perçu comme un milieu effectif homogène continu. La détermination des vitesses du
son permet d’accéder aux modules effectifs de compression et de cisaillement, caractérisant l’élasti-
cité effective de ce matériau. En outre, à travers la mesures des vitesses de propagation en fonction
de la contrainte appliquée et d’après l’expression 2.19 donnée par la théorie des milieux effectifs,
il est possible d’estimer les paramètres z et φ caractéristiques de la géométrie de l’assemblage.

Lorsque la longueur d’onde est de l’ordre de la taille des billes (λ ≈ d), les effets de diffusion
sur l’onde causés par les fluctuations spatiales des réseaux de contacts deviennent importants. Il
apparait alors les ondes multiplement diffusées (speckles acoustiques/coda). Dans ce cas, la théorie
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des milieux effectifs ne constitue plus une approche valable et ces ondes se propagent selon des
trajectoires spécifiques à chaque configuration de l’empilement granulaire. Ces ondes diffusées
sont très sensibles à l’exacte structure des chaines de forces, contrairement aux ondes cohérentes
qui elles, sont sensibles aux propriétés globales du milieu [41].

2.3.2 Propagation acoustique sous sollicitations douces

Cette seconde méthode consiste à observer expérimentalement l’évolution de signaux acous-
tiques transmis dans un échantillon granulaire non consolidé au cours du processus de compaction.
Des travaux réalisés au Laboratoire d’Acoustique de l’Université du Maine se sont intéressés aux ef-
fets de la compacité, des variations de sollicitations mécaniques extérieures ou même d’hygrométrie
sur les paramètres acoustiques tels que les paramètres élastiques ou la dissipation [20, 39, 40].

Pour cette méthode de caractérisation ultrasonore du milieu granulaire, des fonctions de ré-
ponses en fréquences sont réalisées sur une tranche d’échantillon granulaire confiné dans une
cellule parallélépipédique rigide et soumis à des vibrations verticales. Le dispositif expérimental
consiste à faire vibrer l’assemblage granulaire au niveau de sa base par des sollicitations discrètes
(taps). Le sondage ultrasonore est réalisé au moyen de deux transducteurs piezo-électriques placés
en vis-à-vis et disposés sur les parois latérales de la cellule. Une fonction de réponse en fréquence
typique obtenue sur une bande fréquentielle allant de 1kHz à 80kHz est présentée figure 2.4. Sur la
réponse en fréquence, trois zones sont distinguées. La première zone (jusqu’à 20 kHz) présente en
basse fréquence une forte amplitude de transmission avec des résonances, puis une chute brutale
de l’amplitude. La seconde zone est caractérisée par une faible amplitude de transmission.

FIGURE 2.4: Réponse en fréquence observée pour une tranche d’échantillon granulaire composée de
billes en verre monodisperses et mise en évidence des trois zones fréquentielles qui ont été distinguées

[40].

Pour une meilleure interprétation de la fonction de réponse en fréquence expérimentale de la
tranche de granulaire, celle-ci est comparée aux résultats théoriques obtenus par l’utilisation du
modèle de Biot dans le cas des granulaires [20, 42]. Ce modèle utilise la théorie de Biot généra-
lement appliquée à l’acoustique linéaire pour modéliser la propagation dans les milieux poreux.
Alors que de nombreuses études portaient sur la propagation acoustique uniquement à travers le
squelette solide ou bien uniquement à travers des milieux granulaires considérés comme "fluides
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équivalents", celui-ci tient compte d’un couplage entre les ondes dans le squelette solide et les ondes
dans le fluide saturant. Ce modèle est décrit brièvement ci-dessous.

Dans la configuration étudiée, c’est-à-dire avec des ondes longitudinales générées d’un coté
de l’échantillon granulaire et détectées de l’autre, la géométrie est considérée comme étant uni-
dimensionnelle. Ainsi, seulement deux modes de Biot sont présents et dans cette configuration
essentiellement découplés, à savoir un mode de propagation suivant le squelette solide et un second
dans le fluide saturant. Ces deux modes participent à la contrainte mesurée expérimentalement par
le capteur situé sur l’un des cotés de l’échantillon granulaire. Théoriquement et numériquement, il
est possible d’isoler ces deux contributions différentes de la contrainte totale détectée σt tel que

σt = σs − Pf , (2.24)

avec σs la contrainte dans le squelette solide et Pf la pression acoustique dans le fluide saturant ou
la contrainte dans le fluide σs = −Pf .

En régime harmonique les solutions du problème acoustique avec des ondes longitudinales de
Biot dans une tranche uni-dimensionnelle sont de la forme

us = [A1sin(k1x) +A2sin(k2x) +B1cos(k1x) +B2cos(k2x)] ejωt, (2.25)

ut = [µ1A1sin(k1x) + µ2A2sin(k2x) + µ1B1cos(k1x) + µ2B2cos(k2x)] ejωt, (2.26)

où us est le déplacement solide et ut le déplacement total c’est-à-dire une combinaison du
déplacement solide et fluide. x est la direction de propagation, t le temps et ω la pulsation. Les
termes Ai, Bi, µi et ki sont en général dépendants de la fréquence et peuvent être calculés en
utilisant les paramètres géométriques, physiques et mécaniques du milieu tels que, la résistivité au
passage de l’air, les longueurs caractéristiques thermiques ou visqueuses, la tortuosité, le module
élastique longitudinal du squelette solide, les densités du fluide et du solide. L’ensemble de tous
ces paramètres et leur expression sont donnés en [42]. Les conditions aux limites permettent la
résolution du problème. Au niveau de la détection, la membrane du capteur est considérée comme
rigide par rapport au matériau granulaire, ainsi us = ut = 0. L’extrémité émettrice de la section
de granulaire impose us = ut = u0cos(ωt) , où u0 est l’amplitude de déplacement de l’émetteur
(dépend de la sensibilité du transducteur, elle même dépendante de la fréquence).

Les contraintes associées aux déplacements des équations (2.25) et (2.26) sont alors données
par

σs = E
∂us

∂x
, (2.27)

σf = −Pf = M
∂ut

∂x
, (2.28)

où E est le module élastique longitudinal du squelette solide et M la compressibilité équiva-
lente de l’air.

En superposant la fonction de réponse en fréquence obtenue expérimentalement et les contraintes
obtenues numériquement des équations (2.27) et (2.28), il est possible de décomposer la réponse
en fréquence en trois bandes fréquentielles caractéristiques (figure 2.5). Aux basses fréquences, la
contrainte dans la partie solide est dominante par rapport à celle de la partie fluide et contribue
donc principalement à la contrainte totale mesurée. La fonction de réponse en fréquence dépend
alors uniquement des propriétés du squelette solide. Dans la zone des moyennes fréquences, la
pression du fluide devient la principale contribution à la contrainte totale. Le milieu dans ce cas,
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peut être considéré comme un "fluide équivalent", avec les propriétés acoustiques indépendantes
de l’élasticité du squelette solide. La troisième zone fréquentielle, située aux hautes fréquences, ne
présente pas de similitudes avec les courbes théoriques. Cette divergence est attribuée aux effets
de diffusion dans le fluide équivalent.

FIGURE 2.5: Fonction de réponse en fréquence acoustique d’une tranche de matériau granulaire
d’épaisseur 8 cm et composée de billes de verre de diamètre 0.7 mm. Un processus de compaction de
5000 taps a été appliqué. La fonction de réponse en fréquence expérimentale a été corrigée par la
sensibilité de l’émetteur et récepteur. Toutes des courbes sont normalisées avec le maximum de la

contrainte totale obtenue théoriquement [20].

Lorsque l’assemblage est soumis à une réorganisation sous l’effet des vibrations, et donc que la
fraction volumique augmente, un décalage fréquentiel de la zone intermédiaire entre la propaga-
tion dans le squelette solide et la propagation en fluide équivalent est observé. Cette observation a
conduit à la conclusion selon laquelle le processus de compaction influence principalement l’élas-
ticité du squelette solide, au travers de l’augmentation de compacité et de l’augmentation possible
de la contrainte statique entre les billes et les parois du récipient. Par ailleurs, des mesures acous-
tiques pour des états intermédiaires de compacités ont également montré un décalage fréquentiel
vers les hautes fréquences de la première fréquence de résonance de la tranche de matériau gra-
nulaire. A partir des résonances des ondes longitudinales et en faisant l’hypothèse de conditions
au limites rigides, la vitesse de propagation des ondes longitudinales peut être déduite de la fré-
quence de résonance du premier pic. Ce décalage a donc pour effet une augmentation de la vitesse
des ondes longitudinales au cours de la compaction, et par conséquent également une augmenta-
tion du module élastique longitudinal. Aussi, et de même que pour la méthode de caractérisation
acoustique des milieux granulaires présentée précédemment, le suivi de l’évolution de la vitesse de
propagation des ondes à travers un assemblage granulaire peut donner des indications quant aux
caractéristiques géométriques de l’assemblage d’après l’expression (2.19) de la théorie des milieux
effectifs.

2.4 Conclusion

Les ondes ultrasonores constituent une sonde non-invasive pour caractériser la structure et les
propriétés viscoélastiques du réseau de contact d’un matériau granulaire sec et confiné dans une
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cellule rigide. Le modèle basé sur la théorie microscopique de Hertz-Mindlin et décrivant le com-
portement macroscopique du réseau de contacts constituant un milieu granulaire a été présenté.
De ce modèle, il découle la théorie des milieux effectifs, une approche de type milieu effectif qui
permet le passage micro/macro via le nombre de coordinance Z, la fraction volumique φ et grâce
à plusieurs hypothèses dont le mouvement affine entre grains voisins. L’expression de la vitesse
de propagation des ondes longitudinales peut alors être déduite (eq. 2.19) et décomposée en trois
parties distinctes. La première partie dépend uniquement des paramètres du matériau formant
les grains, la seconde regroupe les paramètres géométriques de l’assemblage granulaire avec les
termes Z et φ, qui sont eux même fortement influencés par les caractéristiques morphologiques
des grains, et enfin la dernière partie caractérise les conditions extérieures de l’assemblage avec
la dépendance de la pression de confinement en P 1/6. Aussi, d’après ce modèle, la mesure de la
vitesse de propagation des ondes cohérentes (basse fréquence) qui perçoivent l’assemblage gra-
nulaire comme un milieu effectif homogène continu, permet une estimation des caractéristiques
géométriques des grains à condition de maitriser l’état de l’assemblage. En outre, la réorganisation
du milieu granulaire sous l’effet de sollicitations extérieures dépend également de la morphologie
des grains puisque la capacité des grains à se mouvoir et occuper progressivement les espaces libres
dépend principalement de leur taille et de leur forme. Le suivi de la réorganisation de l’ensemble
granulaire par sondage acoustique est donc également susceptible de donner des indications quant
aux caractéristiques géométriques de l’assemblage granulaire.

Deux principales méthodes de caractérisation du milieu granulaire par la mesure des ondes co-
hérentes et qui permettent le contrôle et la répétabilité de l’état de l’assemblage peuvent être distin-
guées dans la littérature. La première consiste à exercer une compression uni-axiale de l’échantillon
granulaire confiné dans une cellule rigide. Le sondage acoustique est alors réalisé par transmission
et les paramètres acoustiques sont extraits en fonction de la contrainte appliquée. La seconde mé-
thode consiste à entrainer le milieu à se réorganiser et se densifier progressivement sous l’effet
de sollicitations plus douces telles que des vibrations verticales. L’évolution structurale du milieu
a alors une origine purement géométrique puisque le milieu est uniquement soumis à la force de
gravité. La mesure des paramètres acoustiques suivant cette méthode expérimentale est donc éga-
lement susceptible d’apporter des indications sur les caractéristiques géométriques de l’assemblage.

Ces deux méthodes serviront de point de départ pour l’élaboration d’une méthode de caractéri-
sation des poudres métalliques extraites à différentes étapes de la mécano-synthèse. Les méthodes
expérimentales préliminaires ainsi que leurs résultats sont présentés dans le chapitre suivant.
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Chapitre 3

MESURES PRÉLIMINAIRES POUR LA

CARACTÉRISATION ULTRASONORE

Durant le processus de mécano-synthèse, des évolutions à plusieurs échelles de la poudre ont
lieu et sont susceptibles de donner des indications sur l’état d’avancement du procédé. Parmi ces
évolutions, il peut être cité les caractéristiques morphologiques des grains (taille moyenne des
grains, distribution de la taille des grains, forme des grains), les propriétés chimiques, physiques et
mécaniques des grains individuels et les propriétés mécaniques de l’assemblage de grains lui même
(chapitre 1).

Ces caractéristiques, propres aux milieux granulaires, ont été récemment étudiées par des mé-
thodes de caractérisation ultrasonore qui sont connues pour être directement sensibles aux pro-
priétés élastiques de l’assemblage, notamment par la mesure de la vitesse de propagation de l’onde
cohérente [20, 21]. D’après la théorie des milieux effectifs qui considère un milieu composé de
grains monodisperses et sphériques, la vitesse de propagation des ondes cohérentes et par consé-
quent les paramètres élastiques du milieu, peuvent s’exprimer en fonction des paramètres du ma-
tériau formant les grains, des caractéristiques géométriques de l’assemblage qui dépendent des
caractéristiques morphologiques du milieu et de son état de pression de confinement. Par ailleurs,
la réorganisation du milieu granulaire et donc de la répartition des chaines de forces sous l’effet de
sollicitations extérieures dépendent en grande partie de la morphologie des grains.

Aussi, la mesure des paramètres acoustiques lorsque les ondes cohérentes se propagent à travers
le milieu granulaire est susceptible de donner des indications sur les caractéristiques géométriques
de l’assemblage, à condition de maitriser l’état de confinement et la répétabilité de sa réorganisa-
tion. Deux principales méthodes de caractérisation ultrasonores qui ont été élaborées pour l’étude
fondamentale des milieux granulaires peuvent être distinguées dans la littérature (chapitre 2). Ces
deux méthodes se différencient par la manière d’exercer des sollicitations extérieures pour contrô-
ler l’état de l’assemblage et assurer sa répétabilité. Ces dernières ont été reproduites dans le cadre
de ces travaux de thèse afin d’élaborer une méthode de caractérisation des échantillons de poudres
métalliques extraites à différentes étapes de mécano-synthèse (chapitre 1 figures 4.2 et 1.11).

L’objectif de ce chapitre est de présenter les expérimentations préliminaires qui ont été réali-
sées pour la caractérisation des échantillons de poudre d’aciers ODS extraits à différentes étapes
de broyage. La première expérimentation mise en oeuvre a consisté en un sondage ultrasonore
d’échantillons de poudres confinés dans une cellule cylindrique rigide et soumis à une contrainte
uni-axiale. La seconde expérimentation a consisté en un sondage ultrasonore de l’échantillon lors-
qu’il est amené à se densifier progressivement et ce, sous l’effet de vibrations verticales localisées
au niveau de la base de l’échantillon. Les évolutions des paramètres acoustiques obtenues ainsi
que les discussions qui en résulte servent de base de réflexion pour l’élaboration d’une méthode de
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caractérisation ultrasonore des poudres métalliques, potentiellement adaptable pour une mesure
in-situ au cours du procédé de broyage. Par ailleurs, les échantillons de poudres métalliques ODS
n’ayant pas été à disposition au même moment, ces mesures exploratoires réalisées en début de
thèse n’ont porté que sur un nombre restreint d’échantillons.

3.1 Caractérisation ultrasonore sous contrainte uni-axiale

Cette première méthode de caractérisation ultrasonore consiste à observer l’évolution des si-
gnaux acoustiques transmis dans une couche fine d’échantillon de poudre métallique, lorsqu’elle
est confinée dans une cellule cylindrique rigide et soumise à une contrainte uni-axiale (section
2.3.1). Le signal ultrasonore, constitué d’une impulsion brève, est généré par un transducteur ul-
trasonore en contact direct avec le milieu. Le signal transmis est alors détecté par un transducteur
placé au fond de la cellule. En fonction du rapport de la longueur d’onde à la taille des grains, la
transmission acoustique se décompose en deux parties ; une partie diffusée (λ ∼ d) ou une partie
cohérente (λ � 10d) [21]. La partie haute fréquence est diffusée par les nombreuses hétérogénéi-
tés du milieu ce qui la rend extrêmement sensible aux fluctuations spatiales du réseau de chaînes
de forces et donc spécifique à chaque configuration de l’assemblage. La partie basse fréquence
en revanche se propage balistiquement et perçoit le milieu comme un milieu effectif homogène
continu. La théorie des milieux effectifs constitue alors une approche valable pour la description
de la propagation de cette onde. L’objectif de ces expérimentations est d’observer l’évolution des
paramètres acoustiques (vitesse de propagation) de l’onde cohérente lorsqu’elle se propage à tra-
vers un échantillon de poudre métallique et en fonction de la contrainte appliquée, de manière à
en déduire une description qualitative des caractéristiques géométriques des grains de poudres en
s’appuyant sur la théorie des milieux effectifs.

3.1.1 Protocole expérimental

Le montage expérimental est semblable à celui réalisé par Jia & al. [21], et consiste à confiner
la poudre dans une cellule cylindrique de diamètre 20 cm et de hauteur variable. Les échantillons
confinés sont soumis à une contrainte appliquée uniaxiale maintenue constante grâce à une presse
manuelle. Cette dernière permet d’exercer une contrainte pouvant aller jusqu’à 20kPa. Les bases
de la cellule ont été adaptées de manière à ce que les transducteurs ultrasonores (Olympus) large
bande de cisaillement (f0 = 1MHz) soient en contact avec la poudre. L’un des capteurs est utilisé
en émission E en générant des impulsions brèves, par l’emploi d’un générateur de pulse Sofranel
(model 5058PR), l’autre en réception R. Le signal est ensuite pré-amplifié avant d’être visualisé
sur un oscilloscope (LeCroy weverunner LT262ML). L’acquisition du signal digitalisé, s’effectue
grâce à un programme d’interfaçage fourni par ScopeExplorer. Avant d’être enregistré, le signal
est moyenné sur plusieurs signaux, afin d’améliorer le rapport signal sur bruit. La mesure de la
contrainte appliquée s’effectue au moyen d’un capteur de force HBM (de type C9C) (figure 3.1).
Enfin, pour améliorer la reproductibilité des expériences, une précontrainte est appliquée de ma-
nière systématique sur chaque échantillon afin de minimiser les effets hystérétiques mécaniques ou
acoustiques.

La vitesse de propagation des ondes cohérentes est mesurée en employant la méthode dite du
temps de vol, du fait de sa facilité de mise en oeuvre. Le temps de vol (ttof ) correspond à l’arrivée
première du signal au niveau du récepteur ultrasonore (figure 3.2). En pratique, ttof est difficile
à mesurer avec précision car il dépend de la qualité des signaux enregistrés. Si l’objectif est de
mesurer la célérité réelle de l’onde cohérente, un seuil d’amplitude peut être défini à partir duquel
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FIGURE 3.1: Schéma et photos du dispositif expérimental de la méthode de caractérisation ultrasonore
par contrainte uni-axiale.

l’amplitude du signal transmis est considérée comme non nulle. Ce seuil est gardé constant tout au
long d’une même expérience, ce qui peut poser problème en présence de variations importantes
de la dynamique du signal d’une acquisition à l’autre. Si la valeur des vitesses de propagation
absolues ne sont pas recherchées, mais que l’on cherche à caractériser la loi d’échelle de la vitesse de
propagation en fonction de la pression de confinement, c’est la variation de la vitesse qui fera l’objet
de l’attention. Le temps de vol pourra alors correspondre à l’intersection du signal avec le zéro
de référence ou être associé au premier maximum de l’amplitude du signal temporel ultrasonore
(figure 3.2). Cette méthode permet d’obtenir une meilleure précision que lorsqu’il est recherché
le vrai temps de vol. Cette précision n’est valable toutefois que pour les distances de propagation
relativement faibles dans le cas des milieux granulaires. Ces milieux étant dispersifs, prélever le
temps de vol dans le cas d’une longue distance reviendrait à intégrer d’autres effets que celui
recherché (influence de l’atténuation et de la dispersion).

Ainsi, connaissant la distance entre l’émetteur et le récepteur ultrason (H), la vitesse de propa-
gation d’une onde de compression ou de cisaillement s’obtient par l’expression

VP,S(P ) =
H

tP,Stof
. (3.1)

En pratique, le rapport de la vitesse longitudinale sur la vitesse transversale est de l’ordre de ∼ 2.
Par ailleurs, suivant l’épaisseur de l’échantillon, la taille des grains et la contrainte appliquée,

il est possible de visualiser simultanément l’onde de compression et l’onde de cisaillement lors
de l’utilisation du transducteur de cisaillement (figure 3.2). Ceci s’explique par la présence du
phénomène de dilatance ; en tout point l’onde de cisaillement se convertit en onde longitudinale
[17].

3.1.2 Evolution de la vitesse de propagation des ondes longitudinales pour diffé-
rents échantillons de poudre

L’évolution de la vitesse de propagation des ondes longitudinales en fonction de la pression de
confinement est présentée figure 3.3. Les mesures sont réalisées sur deux échantillons de poudres
extraits à deux étapes de la mécano-synthèse (avant le broyage et pour 176h de broyage). Les
valeurs des vitesses calculées pour chaque contraintes appliquées correspondent à une moyenne de
mesures réalisées sur trois échantillons.
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FIGURE 3.2: Signal ultrasonore typique obtenu par utilisation de transducteurs de cisaillement, et
estimation des temps de vol des premiers pics.

D’après cette figure, les évolutions des vitesses en fonction de la contrainte appliquée corres-
pondent à une loi de puissance de la forme Pα, ce qui est cohérent avec les prédictions de la
théorie des milieux effectifs. Toutefois, alors que la littérature prédit une dépendance en P 1/4 pour
les faibles pressions (P ∼ 30kPa − 100MPa) [21] et la théorie des milieux effectifs en P 1/6 (eq.
2.19), les dépendances mesurées pour ces échantillons sont plus faibles. Cette déviation pourrait
être expliquée par la gamme de pression de confinement pour laquelle ces mesures ont été réa-
lisées. Les pressions exercées s’étendent de 400Pa à 20kPa alors que les résultats expérimentaux
présentés dans la littérature sont obtenus pour des pressions de confinement qui débutent à 30kPa.
Par ailleurs, la dimension des barres d’erreurs obtenues pour les mesures réalisées au delà de 10
kPa peuvent également être une source d’erreur pour l’évaluation de α. L’absence de protocole de
préparation spécifique des échantillons lors de leur introduction dans la cellule peut être une des
sources d’erreurs. En effet, dans le cas d’un empilement désordonné la réorganisation des chaines
de forces sous l’effet de la contrainte appliquée peut différer d’un échantillon à l’autre, et ce pour
un même type de poudre si l’assemblage n’a pas été introduit dans la cellule de manière répétable.
Cette différence de réorganisation peut se répercuter par une différence dans l’évaluation des para-
mètres acoustiques pour une même pression exercée. Enfin, l’hypothèse non vérifiée de la théorie
des milieux effectifs qui suppose le milieu granulaire comme étant composé de grains sphériques
et monodisperses doit également avoir une grande influence sur l’écart des dépendances mesurées.

En dépit de ces éventuelles sources d’erreur, les valeurs des coefficients α permettent de dif-
férencier les deux échantillons de poudres. Le coefficient obtenu de l’évolution de la vitesse de
propagation mesurée sur l’échantillon de poudre initial est plus important (α = 0.12) que celui
de l’échantillon de poudre broyée 176h (α = 0.09). Ceci peut traduire la présence d’un état de
frustration de l’assemblage granulaire plus important pour l’échantillon de poudre broyé du fait de
la non-sphéricité des grains de poudre [17]. La dépendance à la contrainte s’en trouve alors limitée
pour cet échantillon. En outre, la théorie des milieux effectifs prévoit une dépendance de la vitesse
de propagation des ondes longitudinales avec les paramètres géométriques de l’assemblage et la
contrainte appliquée de la forme Vp ∼ φ−1/6Z1/3Pα. Aussi, les différences de dynamiques dans
l’évolution des vitesses entre la contrainte appliquée minimum (P = 400 Pa) et maximum (P = 20
kPa) d’un échantillon à l’autre (variation d’environ 100 m/s pour l’échantillon initial contre 50 m/s
pour l’échantillon broyé 176h) sont également susceptibles d’être liées à une évolution différente
des paramètres géométriques lors de la réorganisation de l’assemblage granulaire. La valeur de la
compacité φ peut être plus importante si l’assemblage granulaire est fortement polydisperse et com-
posé de grains sphériques. En revanche, dans le cas d’un milieu composé de grain non sphériques
la réorganisation du milieu va s’en trouver modifiée du fait de la frustration des modes de rotation,
ce qui conduit à une valeur de la compacité plus faible. Les variations du nombre de coordination
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Z sont également plus importantes pour un milieu polydisperse et composé de grains sphériques.
En conclusion, les évolutions des vitesses de propagation des ondes longitudinales en fonction

de la contrainte appliquée qui ont été mesurées permettent de différentier les deux échantillons
de poudre métalliques extraits à des étapes différentes de la mécano-synthèse. Une étude para-
métrique de l’expression de la vitesse de propagation donnée par la théorie des milieux effectifs a
permis de relier qualitativement les variations des vitesses mesurées avec les caractéristiques mor-
phologiques des deux échantillons de poudres. Toutefois, la répétabilité sur la stabilité de l’assem-
blage lorsqu’il est soumis à une contrainte est limitée par l’absence de mise en place d’un protocole
de préparation rigoureux des échantillons lors de leur introduction dans la cellule cylindrique. La
précision des mesures notamment pour l’estimation du coefficient α s’en trouve diminuée. De plus,
le montage expérimental ne permet pas la mesure de la compacité de manière précise. Or, outre
les informations qualitatives que serait susceptible de donner ce paramètre sur les caractéristiques
morphologiques des échantillons, le suivi de la compacité φ pourrait permettre de contrôler la ré-
pétabilité de la réorganisation de l’assemblage. Devant les limitations du banc expérimental, l’éla-
boration d’une méthode de caractérisation des échantillons de poudres métalliques par contrainte
uniaxiale n’a pas fait l’objet d’investigations supplémentaires.
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FIGURE 3.3: Vitesse de propagation des ondes cohérentes longitudinales (Vp) en fonction de la
contrainte appliquée P .

3.2 Caractérisation ultrasonore sous sollicitations douces

Cette seconde méthode de caractérisation consiste à exercer des sollicitations discrètes (taps)
sur un échantillon de poudre confiné dans une cellule rigide et à sonder acoustiquement le milieu
après chaque sollicitation. Sous l’effet des vibrations, le milieu est amené à se réorganiser et se
densifier progressivement. L’évolution structurale du milieu est fortement liée à la géométrie des
grains puisque le milieu est uniquement soumis à la force de gravité. La mesure des paramètres
acoustiques suivant cette méthode expérimentale est donc également susceptible d’apporter des in-
dications quant aux caractéristiques géométriques de l’assemblage et aux répartitions des chaînes
de force. Le dispositif expérimental qui est mis en oeuvre et adapté aux besoins de cette étude,
a été développé par J.B Legland lors des ses travaux de thèse qui portaient sur la caractérisation
des milieux granulaires non cohésifs et désordonnés par l’acoustique non linéaire [40]. Ce dispo-
sitif a été développé de manière a assurer une bonne répétabilité, dans la mesure du possible, de
l’assemblage granulaire lors de son introduction dans la cellule et lors de sa densification, pour per-
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mettre l’étude de mécanismes spécifiques aux milieux granulaires (effet de mémoire, phénomènes
de relaxations).

Les mesures préliminaires présentées dans cette section pour la recherche d’un indicateur acous-
tique permettant d’estimer les caractéristiques morphologiques des grains de poudres et donc de
suivre le procédé de mécano-synthèse a porté sur trois échantillons de poudre (poudre initiale,
poudre broyée 88h et poudre broyée 176h).

3.2.1 Protocole expérimental

Le dispositif expérimental consiste à faire vibrer par des sollicitations discrètes (ou taps) une
cuve rectangulaire dans laquelle sont introduits les échantillons de poudre métallique (figure 4.4
(a)) et à sonder acoustiquement le milieu après chaque sollicitation. Les dimensions de la cuve,
constituée de polycarbonate transparent, sont de 8 x 2 cm pour une hauteur de 12 cm. La rigi-
dité des parois est assurée par leur épaisseur (1 cm) empêchant ainsi leur déformation lors du
versement de l’échantillon. La base du récipient est constituée d’une pièce mobile pouvant bou-
ger verticalement pour qu’un pot vibrant sur laquelle elle est fixée puisse solliciter mécaniquement
l’échantillon granulaire par des vibrations discrètes. De chaque coté des parois latérales sont dis-
posés deux transducteurs piezo-électriques (en vis à vis et espacés de 2 cm) fonctionnant en trans-
mission. En prenant en compte leur réponse fréquentielle, le dispositif peut sonder un échantillon
sur une gamme de fréquence comprise entre 1 kHz et 100 kHz. Le signal électrique transmis au pot
vibrant est un signal constitué d’une période de sinusoïde de fréquence ftap = 60Hz et d’amplitude
Atap variable (typiquement dans les expériences entre 50 et 110 mV). La partie supérieure de la
cuve est ouverte afin d’y positionner un capteur de déplacement. Ce dernier permet de mesurer
la hauteur occupée par l’échantillon et d’estimer la variation de hauteur de l’échantillon durant sa
densification. En se réfléchissant sur la pièce placée sur la surface de l’empilement, le capteur op-
tique mesure la variation de la hauteur h(n) à partir de la distance initiale d0 et la hauteur initiale
h0 telle que

h(n) = h0 − (d(n)− d0), (3.2)

avec d(n) la distance par rapport à la pièce réfléchissante qui varie. La compacité moyenne φ est
alors évaluée à partir de la masse volumique effective ρeff de l’échantillon, elle même extraite
grâce à la masse m de l’échantillon, la hauteur de l’empilement h(n), la masse volumique ρmat de
l’échantillon et les dimensions en largeur des parois du récipient l et L. Ainsi,

φ(n) =
ρ(n)eff
ρmat

=
m/(l.L.h(n)

ρmat
. (3.3)

Le signal acoustique émis par le transducteur piezo-électrique (Panametrics V3052) puis ampli-
fié par un amplificateur de puissance (B& K Type 2713) est un signal de type "sinus glissant" issu de
la source d’un analyseur de spectre (Stanford SR785) et pouvant s’étendre sur gamme fréquentielle
comprise entre 1 et 100 kHz. Après avoir transité à travers le matériau granulaire, il est reçu par un
capteur de pression dynamique (PCB 106B52) utilisé comme un microphone au contact et enregis-
tré par l’analyseur de spectre en mode de détection synchronisée. Ce capteur présente l’avantage
d’avoir une réponse en fréquence constante sur la gamme d’utilisation de l’émetteur.

Pour s’assurer de la répétabilité des mesures et donc de faire en sorte que les conditions initiales
soient identiques dans la mesure du possible pour des empilements désordonnés, un protocole
de préparation des échantillons a été défini. Plusieurs méthodes de remplissage d’échantillons de
matériaux granulaires existent. Une première méthode consiste à remplir d’un bloc la cuve, c’est-
à-dire en introduisant l’échantillon brusquement. La cuve peut aussi être remplie par pluviation,
c’est-à-dire en saupoudrant les billes dans la cuve. Elle peut également être remplie à l’aide d’un
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FIGURE 3.4: (a) Montage expérimental. "E" and "R" désignent respectivement l’émetteur et le récepteur
piezo-électriques. Les sollicitations par des vibrations verticales (taps) appliquées par le pot vibrant et

les sondages acoustiques sont contrôlés informatiquement par le biais de connectiques GPIB. (b)
Protocole de préparation mis en oeuvre pour l’obtention d’une compacité initiale reproductible pour

chaque échantillon de poudre.

entonnoir. Enfin, une dernière méthode qui permet de garantir une compacité initiale la plus lâche
possible consiste en l’utilisation d’une grille amovible (figure 4.4 (b)). C’est ce dernier protocole
qui a été choisi dans le cadre de cette expérimentation. La grille, composée de mailles bien plus
grandes que la taille des grains de poudre, est dans un premier temps placée au niveau de la base
de la cuve. L’échantillon est ensuite introduit dans la cuve. Cette dernière doit être remplie de
manière à ce que les transducteurs se situent à une profondeur suffisamment importante pour que
la pression statique soit saturée et qu’il n’y ait pas de gradient vertical de pression entre eux [31].
Enfin, une fois la cuve remplie, la grille est ôtée verticalement. Un tel protocole de préparation
permet de s’assurer de la répétabilité de la compacité initiale pour un échantillon donné de l’ordre
de 1% d’après les mesures. Par ailleurs, pour s’assurer du contrôle de l’humidité et de la température
ambiante et donc limiter leur influence sur les paramètres acoustiques [43, 44, 45], les mesures sont
réalisées dans une chambre climatique. Celle-ci permet de fixer une humidité et une température
constantes avec des précisions qui sont respectivement de l’ordre de 1% et 0.5 oC.

3.2.2 Évolution des compacités pour trois échantillons de poudres métalliques

La compaction douce par vibrations d’un empilement granulaire créé des réarrangements suc-
cessifs de grains qui tendent à minimiser l’espace des pores, d’où une augmentation de la compacité.
Ce paramètre est une caractéristique géométrique de l’empilement accessible de manière macro-
scopique. Pour cette raison, la compacité est un paramètre parmi les plus étudiés pour décrire la
manière dont un empilement désordonné passe d’une configuration initiale à un état d’équilibre.
La manière dont l’empilement se réarrange sous les vibrations dépend d’un nombre important de
paramètres physiques du milieu, comme la forme et la distribution de la taille des grains, les frotte-
ments entre les grains (friction) et les frottements entre les grains et les parois latérales du récipient.

C’est pourquoi, pour cette expérience, l’évolution de la compacité mesurée pour des échantillons
de poudres obtenues à des étapes différentes de la mécano-synthèse a tout d’abord été observée. La
figure 3.5 (a) présente l’évolution de la compacité du milieu, constitué d’un échantillon de poudre
non broyée (poudre initiale), broyée 88h et 176h, en fonction du nombre de sollicitations (taps).
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L’évolution du milieu vers un état final étant très lente avec une dynamique logarithmique, le choix
s’est porté sur l’utilisation d’une échelle logarithmique en abscisse pour la représentation de l’évo-
lution des compacités. Les courbes de compaction présentées sont une moyenne sur 3 réalisations,
chaque expérience de compaction durant environ huit heures en incluant les mesures acoustiques.
D’un échantillon à l’autre, les valeurs des compacités mesurées en début et en fin de compac-
tion sont différentes. L’échantillon de poudre non broyée présente des compacités proches du RCP
("Random close packing" où φ ≈0.64) avec une compacité finale qui atteint une valeur supérieure
avec φ = 0.67. Alors que les échantillons broyés 88h et 176h présentent des compacités inférieures
à celle du RLP ("Random loose packing" où φ ≈0.56) avec des valeurs de compacité qui ne vont
pas au delà de 0.50. Par ailleurs, pour se rendre compte de la dynamique de compaction de chaque
échantillon, la compacité relative (φi/φ105 avec i le nombre de taps) est représentée figure 3.5 (b).
D’après cette figure, un état stationnaire semble être atteint au bout de 105 taps pour l’échantillon
de poudre non broyée alors que cet état n’est toujours pas atteint pour les échantillons broyés. Cette
observation traduit donc une dynamique de compaction plus rapide pour l’échantillon de poudre
initial.

Ces observations peuvent être corrélées avec les caractéristiques morphologiques des échan-
tillons de poudres (figure 4.2, 1.10 (b) et 1.11). L’échantillon de poudre non broyée est fortement
polydisperse et principalement composé de grains sphériques, ce qui favorise l’obtention d’une va-
leur de compacité proche du RCP et facilite les mouvements de rotation des particules nécessaires
au rangement de l’assemblage conduisant ainsi à une dynamique de compaction plus rapide. En
outre, les travaux qui se sont intéressés à l’influence de la convection sur la compaction ont mon-
tré expérimentalement qu’elle était plus importante pour des assemblages de grains polydisperses
[46]. La convection dans un empilement granulaire sous sollicitations correspond aux déplace-
ments collectifs des grains sur la hauteur de l’empilement, notamment sous la forme de rouleaux,
du fait du déséquilibre de frottement entre les grains et les parois et les grains entre eux. Lorsque cet
effet a lieu dans un empilement sous sollicitations, l’état stationnaire est atteint plus rapidement.
La présence d’un tel effet, favorisé par la polydispersité, peut également expliquer l’obtention d’un
état quasi stationnaire pour la compaction de l’échantillon de poudre non broyé. En revanche, les
échantillons broyés sont composés de grains de formes très irrégulières du fait de la succession de
mécanismes de soudage et de fracture durant le broyage. Ces irrégularités de formes ralentissent
la dynamique de compaction en frustrant les réarrangements et en augmentant les frottements au
niveau des parois. La diminution de la polydispersité (figure 1.11) de ces poudres broyées par rap-
port à l’échantillon initial est également susceptible d’avoir un effet ajouté en plus des irrégularités
de forme sur les valeurs de compacité obtenues.

Pour quantifier les effets des caractéristiques morphologiques des échantillons de poudres sur
la compaction, les courbes mesurées sont comparées à des courbes obtenue par l’ajustement de lois
couramment utilisées pour la description de la dynamique de compaction. Deux lois d’ajustements
sont comparées aux courbes expérimentales de compaction. Ces deux lois se sont avérées être les
plus adaptées pour la description des résultats expérimentaux obtenus dans des travaux menés
successivement par des équipes différentes. La loi qui est proposée lors des travaux menés par une
équipe à Chicago dans le James Franck Institut en 1990 [33], est une loi empirique, inversement
proportionnelle au logarithme du nombre de secousses de la forme

φ(t) = φinf −
∆φinf

1 + βln

(
1 +

t

τ

) , (3.4)

avec la valeur finale de compacité φinf et l’accroissement total de compacité ∆φinf accessibles ex-
périmentalement. De l’ajustement sont extraits un temps caractéristique τ de dynamique de com-
paction et un paramètre β sans interprétation physique.
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FIGURE 3.5: (a) Courbes de compaction obtenues pour une séquence de n = 105 taps avec trois
échantillons de poudre extraits en début de broyage, après 88h de broyage et après 176h de broyage.
(b) Evolution des compacités relatives (φi/φ105 avec i le nombre de taps) en fonction du nombre de

sollicitations.

Des expériences plus récentes sur la compaction réalisées par une équipe de Rennes en 2000
[15] puis par Claude INSERRA au LAUM en 2007 [39], proposent d’utiliser la loi de Kohlrausch-
Williams-Watts (KWW), caractéristique du comportement des verres fragiles proches de la tempé-
rature de transition vitreuse et décrite par une exponentielle étendue de la forme,

φ(t) = φinf −∆φinfe
−
(
t

τ

)β
, (3.5)

où τ est un temps caractéristique de relaxation du système hors équilibre et β un paramètre
ajustable qui caractérise l’étalement de la transition du processus de compaction vers l’état final.

Ces deux lois sont comparées aux courbes de compaction et présentées figure 3.6.
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FIGURE 3.6: Comparaison des courbes de compacités obtenues avec deux lois d’ajustements proposées
dans la littérature, à savoir la loi de Kohlrausch-Williams-Watts (KWW) et la loi empirique proposée

par l’équipe de Chicago (désignée ici par loi d’ajustement de Chicago), avec (a) l’évolution de la
compacité mesurée sur l’échantillon de poudre initiale, (b) l’échantillon de poudre broyée 88h et (c)

l’échantillon broyé 176h.

D’après ces figures, les lois proposées dans la littérature ne semblent pas conduire à des ajuste-
ments satisfaisants. La modélisation obtenue par la loi d’ajustement de Chicago semble néanmoins
s’approcher plus des courbes expérimentales ce qui traduit une lenteur dans la dynamique de com-
paction des échantillons de poudres. Plusieurs raisons peuvent expliquer ce phénomène très lent
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(plus de 104 taps pour s’approcher d’un état stationnaire). Tout d’abord, la pièce mobile réfléchis-
sante posée sur la surface de l’empilement pour la mesure de la compacité limite les mises en tas
(forme conique de la surface de l’assemblage granulaire) induites par le phénomène de convection,
mais diminue par conséquent son effet bénéfique sur la dynamique de convection. La forme pa-
rallélépipédique de la cuve et sa faible épaisseur (2 cm) peut également influencer sa dynamique
de compaction avec une tendance au ralentissement comparé à l’emploi d’un récipient cylindrique,
comme ça a été le cas lors des expériences des équipes de Chicago et de Rennes. Pour ces raisons,
l’utilisation des paramètres extraits des lois d’ajustement ne parait pas pertinente, ce qui limite la
quantification de l’influence des caractéristiques géométriques sur la dynamique de compaction.

Toutefois, la recherche d’un indicateur discriminant dans les courbes expérimentales de com-
paction pour la caractérisation des trois échantillons de poudres a conduit à s’intéresser aux valeurs
des compacités initiales (φ0), moyennées sur les 10 premiers taps (figure 3.7). L’évolution qui est
obtenue présente un comportement non monotone. Une comparaison avec l’évolution de la dis-
tribution de la taille des grains qui composent chaque échantillon de poudres (figure 1.11) et de
la forme des grains (figure 4.2), permet d’associer le comportement non monotone de la compa-
cité initiale avec celui de la distribution de la taille des grains. Pour chaque expérimentation, les
échantillons sont préparés en suivant le même protocole de préparation (figure 4.4 (b)) qui as-
sure l’obtention d’assemblages les plus lâches possibles. L’organisation des particules dépend alors
uniquement de la force gravitationnelle qui agit sur les grains lorsque la grille est retirée et des
caractéristiques géométriques du milieu qui permettent ou non aux grains d’occuper les espaces
libres et donc d’avoir un ensemble plus ou moins dense. Ainsi, l’échantillon initial est composé de
grains polydisperses et sphériques (figures 4.2 et 1.11) ce qui favorise l’obtention d’une compacité
proche du RCP. Après 88h de broyage, la polydispersité des grains a diminué et leur non sphéricité
s’en trouve augmentée sous l’effet des chocs successifs. De telles caractéristiques morphologiques
entravent la capacité des grains à occuper les espaces libres et produisent un assemblage lâche avec
une compacité très faible. Enfin, sous l’effet des mécanismes de fractures les grains présentent une
polydispersité qui a légèrement augmentée et une diminution de la non-sphéricité ce qui conduit à
une légère augmentation de la compacité initiale.
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FIGURE 3.7: Compacités initiales (φ0) obtenues après la mise en oeuvre du protocole de préparation et
présentées en fonction du temps de broyage.

Ce comportement non monotone de la compacité initiale peut donc être associé à l’évolution
des caractéristiques morphologiques des grains de poudre et ainsi constituer un indicateur qua-
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litatif pour la caractérisation des échantillons broyés à différentes étapes de la mécano-synthèse.
Toutefois, la différence de compacité mesurée pour l’échantillon de poudre broyée 88h (φ0 = 0.43)
et celui dont la durée de broyage est de 176h (φ0 = 0.44) est relativement faible et peut être
masquée en cas de dispositif expérimental imprécis pour la mesure de la compacité.

Lors de ses travaux, Claude INSERRA [39] a observé une dépendance linéaire de la vitesse de
propagation des ondes longitudinales avec la compacité du milieu. Il en conclut que le problème
inverse de la détermination de la compacité du milieu granulaire par une mesure acoustique est
réalisable. Par ailleurs, les mesures acoustiques ont montré une plus grande sensibilité à l’évolution
structurale du milieu.

C’est pourquoi ces travaux se sont ensuite focalisés sur l’évolution des paramètres acoustiques
linéaires pour la caractérisation des différents échantillons de poudres métalliques.

3.2.3 Mesure de la vitesse de propagation des ondes longitudinales

Sur la figure 3.8 sont présentées deux fonctions de réponses en fréquence typiques mesurées
sur un échantillon de poudre initiale tout d’abord fraichement préparé, donc le moins dense pos-
sible (en suivant le protocole de préparation décrit figure 4.4), puis obtenu après 105 taps. Les
deux régions qui ont été identifiées lors de la comparaison des sondages réalisés dans un milieu
monodisperse composé de billes en verre avec les résultats théoriques donnés par l’utilisation du
modèle de Biot peuvent être de nouveau visualisées sur cette figure [20]. Aux basses fréquences,
la propagation acoustique dans la partie solide est dominante et contribue principalement à la
contrainte totale mesurée par le transducteur. La fonction de réponse en fréquence dépend alors
uniquement des propriétés du squelette solide de l’assemblage granulaire qui compose les échan-
tillons de poudres métalliques. Des résonances acoustiques de la cavité peuvent également être
observées dans cette région. Aux plus hautes fréquences, la propagation dans la partie fluide du
milieu devient dominante. Le milieu peut dans ce cas être considéré comme "un fluide équivalent",
où les propriétés acoustiques sont indépendantes de l’élasticité du squelette solide (les ondes se
propagent principalement à travers le fluide saturant).

En comparaison des travaux précédents [20] où les échantillons étudiés sont composés de billes
en verres monodisperses avec des diamètres de l’ordre de 0.7 mm à 2 mm, les poudres considérées
pour cette étude sont composées de grains beaucoup plus petits. Par conséquent, la résistivité du
flux d’air pour ces assemblages est plus importante, ce qui conduit à une atténuation plus impor-
tante des ondes se propageant dans l’air et donc une plus faible contribution sur le signal reçu. Il
est montré dans les travaux de [20] que l’atténuation par effet de diffusion de l’onde se propageant
dans la partie solide du milieu apparait pour des fréquences plus hautes si la taille des grains qui
composent le milieu est diminuée. La fréquence de transition entre les deux régions, aussi appelée
fréquence de coupure fc, est également décalée vers les fréquences plus hautes. C’est pourquoi
les fréquences de coupures fc observées sur les réponses en fréquences sont plus hautes pour les
échantillons de poudres métalliques (∼ fc = 50 kHz sur la figure 3.8 et l’état le plus lâche) que
pour les milieux granulaires composés de grains de tailles millimétriques (∼ fc = 15 kHz) [20].
Par ailleurs lorsque le milieu est soumis au processus de compaction, un décalage de la fréquence
fc ainsi que des pics de résonances vers les plus hautes fréquences peut être observé. La réorgani-
sation des chaînes de forces de l’assemblage sous l’effet de la densification du milieu est donc mis
en évidence par ces paramètres acoustiques qui dépendent uniquement des propriétés élastiques
du squelette solide.

A partir des résonances des ondes longitudinales et en faisant l’hypothèse de conditions aux
frontières rigides pour l’échantillon de poudre, la vitesse de propagation des ondes longitudinales
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FIGURE 3.8: Fonction de réponse en fréquence d’un milieu granulaire confiné dans une cellule
parallélépipédique de 2 cm d’épaisseur (échantillon de poudre métallique après 0h de broyage) obtenu

après le protocole de préparation et après 105 taps. La fonction de réponse en fréquence obtenue
expérimentalement est corrigée par les sensibilités de l’émetteur et du récepteur, mesurées

indépendamment.

Vp peut être déduite de l’expression fn = nVp/2L, où fn est la fréquence de résonance du mode
n et L l’épaisseur de la cuve. Les fréquences de résonances sont mesurées expérimentalement en
prenant le point où l’amplitude de la première résonance visible est maximum. Pour chaque réponse
en fréquence mesurée, la fréquence fn est déduite de la première résonance qui peut être détectée
de manière à s’affranchir au mieux des effets de dispersion du milieu.

L’évolution de la vitesse de propagation des ondes longitudinales en fonction du nombre de
sollicitations (taps) a été mesurée pour les trois échantillons de poudre extraits à différentes étapes
de broyage (figure 3.9). De même que pour les mesures de compacités, chaque point correspond à
une moyenne sur trois mesures de vitesses, c’est-à-dire pour trois réalisations d’expérience sur un
même type de poudre et à amplitude de sollicitation fixée.

Pour ces trois courbes, les dynamiques d’évolution de Vp sont similaires à celles de la compacité
(évoluent selon un processus logarithmique avec le nombre de secousses), ce qui confirme les
observations de Claude INSERRA sur la forte sensibilité des paramètres acoustiques linéaires avec la
compacité. Les vitesses mesurées sont proches de 50 m/s et présentent un accroissement après 105

taps d’environ 40 m/s pour l’échantillon de poudre initial et d’environ 30 m/s pour les échantillons
broyés. De plus, les vitesses obtenues des sondages de l’échantillon initial se différentient de celles
obtenues à partir des échantillons de poudres broyées avec une différence qui se maintient à environ
10 m/s. Les évolutions des vitesses de propagation mesurées sur les échantillons de poudres broyés
permettent néanmoins difficilement de différentier ces échantillons, du fait de la forme de ces
évolutions mais également des barres d’erreurs qui se superposent au delà de 103 taps.

L’expression de la vitesse de propagation de l’onde cohérente longitudinale donnée par la théo-
rie des milieux effectifs fait de nouveau l’objet d’une étude paramétrique pour l’interprétation des
évolutions des vitesses mesurées. Cette expression prévoit une dépendance de la vitesse avec les
paramètres géométriques de l’assemblage Z et φ et avec la pression de confinement telle que
Vp ∼ φ−1/6Z1/3P 1/6. La forte sensibilité des paramètres géométriques avec les caractéristiques
morphologiques de l’assemblage pourraient expliquer les différences de vitesses entre les échan-
tillons. Toutefois, la pression de confinement qui évolue en cours de compaction n’est pas acces-
sible expérimentalement. Par ailleurs, l’augmentation soudaine des vitesses mesurées à partir des
échantillons broyés 88h après 500 taps laisse supposer une réorientation complexe des chaines de
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force et de manière générale des contacts, du fait de la non sphéricité des grains. La qualification
des caractéristiques morphologiques des grains, par la mesure de l’évolution des vitesses en cours
de compaction, est donc difficilement réalisable du fait de l’absence de mesure de P et de la mé-
connaissance de Z susceptible d’être influencé par la modification des chaines de forces.
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FIGURE 3.9: Evolution de la vitesse de propagation des ondes longitudinales en fonction du nombre de
secousses (taps) pour trois echantillons de poudres métalliques obtenues en début de broyage, après

88h de broyage et 176h de broyage.

En revanche, les valeurs initiales des vitesses Vp0 obtenues juste après le protocole de prépara-
tion peuvent constituer un indicateur possible pour la différentiation des échantillons du fait de la
non monotonie de l’évolution de la vitesse en fonction du temps de broyage. De même que pour la
compacité, cette non monotonie des paramètres acoustiques peut être associée à la non monotonie
de la distribution de la taille des grains (figure 1.11). Cette dépendance peut s’expliquer en se re-
portant une nouvelle fois sur la théorie des milieux effectifs. Pour une configuration d’échantillon
fraichement préparé, l’empilement est le plus lâche possible ce qui implique une pression statique
P initiale très faible et relativement constante pour les différents échantillons de poudres. La vi-
tesse initiale est donc essentiellement influencée par les caractéristiques morphologiques du milieu
(polydispersité et sphéricité des grains), qui évoluent d’un échantillon à l’autre, à travers sa dépen-
dance avec les paramètres géométriques de l’assemblage φ et Z. Cette dépendance de la vitesse
de propagation et donc des propriétés élastiques du milieu avec les paramètres géométriques de
l’assemblage, en particulier avec le nombre de coordination Z, fera l’objet d’une discussion plus
approfondie dans le chapitre suivant.

Ainsi, outre la présence d’un comportement non monotone de la vitesse Vp0 en fonction du
temps de broyage qui constitue en lui même un indicateur possible pour le suivi de la mécano-
synthèse, la mesure des vitesses de propagation sur des échantillons granulaires de faible densité
permet une caractérisation de la morphologie des grains (polydispersité et sphéricité).

3.3 Conclusion du chapitre

Ce chapitre a présenté deux méthodes de caractérisation ultrasonore qui ont été mise en oeuvre
pour la recherche d’indicateurs susceptibles de différencier des échantillons de poudres métalliques
extraits à différentes étapes de mécano-synthèse.
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FIGURE 3.10: Vitesses de propagation des ondes longitudinales mesurées sur les échantillons obtenus
après la mise en oeuvre du protocole de préparation et présentées en fonction du temps de broyage.

Une première méthode de caractérisation ultrasonore consiste à observer l’évolution des si-
gnaux acoustiques transmis dans une couche fine d’échantillon de poudre métallique, lorsqu’elle
est confinée dans une cellule cylindrique rigide et soumise à une contrainte uni-axiale. La mesure
des vitesses de propagation des ondes longitudinales pour deux échantillons de poudre, obtenus
avant et après 176h de broyage, a permis leur différentiation avec une dépendance différente en
fonction de la pression appliquée. Une étude paramétrique de l’expression de la vitesse de propa-
gation donnée par la théorie des milieux effectifs a permis de relier qualitativement les variations
des vitesses mesurées avec les caractéristiques morphologiques des deux échantillons de poudres.
Toutefois, le banc expérimental et le protocole de préparation mis en oeuvre ont présenté des li-
mitations dans la précision des mesures acoustiques. C’est pourquoi le développement de cette
méthode de caractérisation n’a pas fait l’objet d’investigations supplémentaires.

La seconde méthode de caractérisation mise en oeuvre a consisté à faire vibrer par des taps
périodiques un échantillon de poudre confiné dans une cellule rigide et à sonder acoustiquement
le milieu après chaque sollicitation. Cette méthode a conduit à la mise en place d’un protocole de
préparation des échantillons en début de mesures qui assure une configuration la plus lâche pos-
sible de l’assemblage. Si l’utilisation de sollicitations plus douces sur l’ensemble granulaire permet
une réorganisation des chaines de forces d’origine purement géométrique et donc dépendante des
caractéristiques morphologiques du milieu, les évolutions des vitesses de propagation des ondes
longitudinales obtenues pour des échantillons de poudres broyées 88h et 176h ne permettent pas
leur différentiation. Cette difficulté dans leur différentiation est susceptible de provenir de la com-
plexité dans la réorganisation d’un milieu composé de grains non sphériques. De plus, lors de ces
mesures la pression statique du milieu qui évolue en cours de compaction n’est pas mesuré. Aussi,
en s’appuyant sur la théorie des milieux effectifs, l’évolution des vitesses dépend des caractéris-
tiques morphologiques du milieu mais également de l’évolution de la pression de confinement qui
n’est pas connue.

Pour s’affranchir des effets de la pression de confinement sur les paramètres acoustiques, l’atten-
tion s’est portée sur les valeurs de vitesses mesurées après le protocole de préparation (désignées
par Vp0) et donc pour des assemblages granulaires de densité la plus faible possible. La présence
d’un comportement non monotone en fonction tu temps de broyage démontre que la vitesse Vp0 est
un indicateur possible pour le suivi de la mécano-synthèse. Une comparaison avec l’évolution de
la polydispersité des échantillons de poudre en fonction du temps de broyage a permis de corréler
cette caractéristique avec l’évolution non monotone de la vitesse Vp0 . Cette dépendance avec les ca-
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ractéristiques morphologiques du milieu peut être retrouvée dans l’expression de la vitesse donnée
par la théorie des milieux effectifs. Ainsi, d’après cette expression et pour des milieux de faibles
densités, les paramètres acoustiques sont principalement influencés par les nombre de coordina-
tion Z et la compacité φ, eux même fortement dépendants des caractéristiques morphologiques du
milieu (polydispersité et non sphéricité).

L’utilisation de cette méthode de caractérisation des poudres métalliques en se focalisant uni-
quement sur les mesures réalisées sur des assemblages de faible densité ainsi que les discussions
qui ont suivi pour leur interprétation, font l’objet du chapitre suivant.



52 3 Mesures préliminaires pour la caractérisation ultrasonore



Chapitre 4

MÉTHODE DE CARACTÉRISATION ULTRASONORE DE

POUDRES MÉTALLIQUES

Avant propos

L’étude bibliographique du procédé de mécano-synthèse a montré que l’évolution de la mi-
crostructure des grains engendrée par la succession de mécanismes de déformation, soudage et
fracture s’accompagnait d’une évolution des caractéristiques morphologiques des grains (taille,
dispersion de la taille et forme). Aussi, en assimilant les poudres métalliques à des milieux gra-
nulaires le travail bibliographique pour l’élaboration d’une méthode de caractérisation ultrasonore
s’est orienté vers des méthodes de sondages ultrasonore des milieux granulaires désordonnés et
non cohésifs susceptibles d’être sensibles aux changements morphologiques des grains de poudres
qui ont lieu tout au long du processus de broyage. Les mesures préliminaires présentées dans le cha-
pitre précédent et les observations qui en ont résulté ont conduit à la méthode de caractérisation
ultrasonore des poudres métalliques extraites à différentes étapes de broyage présentée dans ce
chapitre. Cette méthode permet de caractériser les aspects morphologiques des grains de poudres
à travers la dépendance des paramètres acoustiques avec la polydispersité et la forme des grains
pour des milieux obtenus pour un même protocole de préparation et une même pression de confi-
nement (très faible). Une étude paramétrique de l’influence des caractéristiques morphologiques
des poudres sur l’expression des paramètres élastiques du milieu donnés par la théorie des milieux
effectifs suggère que le nombre de coordination (Z) est principalement influencé par la polydis-
persité. Cette hypothèse est ensuite confirmée par une seconde étude expérimentale portant sur
l’évolution du module élastique de compression en fonction de la polydispersité pour des milieux
composés de billes en verre sphériques.

Ce chapitre rédigé en anglais, est un article soumis dans le journal Ultrasonics. De ce fait,
ce chapitre est auto-suffisant, c’est pourquoi il apparaitra des redondances notamment dans la
présentation du banc expérimental ou de la théorie des milieux effectifs.
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ULTRASONIC EVALUATION OF THE MORPHOLOGICAL

CHARACTERISTICS OF METALLIC POWDERS IN THE CONTEXT OF

MECHANICAL ALLOYING

L. BARGUET, C. PEZERAT, M. BENTAHAR, R. EL GUERJOUMA, V. TOURNAT

4.1 Abstract

An ultrasonic method is proposed to characterize the morphological (geometrical) aspects of
powders through the elastic modulus dependence of their packing on the factors of polydispersity,
coordination number and particle shape. During the mechanical alloying process, the variation
in geometrical characteristics of powders provides critical information. Ultrasonic parameters are
shown to be sensitive not only to the average contact number per bead (i.e. the coordination
number) but also to characteristics of the bead size distribution, when given the same sample
preparation and confining pressure. These parameters, in turn, are sensitive to both the granular
medium polydispersity and particle shapes. A non-monotonic behavior of the ultrasonic velocity
(and of the derived compressional wave modulus) is observed throughout the alloying process,
which thus offers possibilities for powder structure monitoring.

4.2 Introduction

In modern industrial applications involving metals, many research studies have been conducted
in order to replace conventional materials by new structural materials exhibiting specific mechani-
cal properties. Based on the use of a metal powder, sintering and mechanical alloying are among
the fastest developing processes [1, 2, 4]. Process quality and reproducibility are highly dependent
on the characteristics of the selected metal powder, which is composed of metal grains ranging in
size from a few micrometers to several hundred micrometers. Consequently, to improve both qua-
lity and process, it is essential to characterize in great detail the metal powder properties affecting
the alloying process. The most potentially important characteristics include : morphology (average
grain size, grain size distribution, grain shape, etc.) ; the chemical, physical and mechanical pro-
perties of individual grains ; and the mechanical properties of the grain packing itself. These latter
properties have recently been studied using ultrasonic methods [18, 20, 21, 47], which are known
to be directly sensitive to the elastic properties of the packing configuration, through for example
evaluating the ultrasonic wave velocity.

In the mechanical alloying process (described in the following section 4.3), morphological cha-
racteristics represent a key piece of information on the process step [4]. In this context, it is thus
desirable to implement a non-invasive method that does not require interrupting or completely
halting the process (i.e. in situ probing) while at the same time provides a relatively fast and robust
characterization. To facilitate implementation of ultrasonic characterization methods for this pur-
pose, the present article will report on a study of ultrasonic wave sensitivity to the morphological
characteristics of metal powders extracted at various stages of a mechanical alloying process that
obviously features different properties. A laboratory-scale method of non-destructive testing will
be proposed, along with a specific preparation protocol for the powder sample that is compatible
with an in situ implementation. The results obtained and their interpretations demonstrate good
sensitivity to the considered mechanical alloying process step. More specifically, they reveal a non-
monotonic milling-time dependence for the elastic parameters associated with powder packing,
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which provides an initial step to quantitative characterization. This study also provides experimen-
tal results for different granular samples, and these findings may prove helpful in developing more
advanced and effective medium theories regarding granular media elasticity.

4.3 Mechanical alloying and ball-milling process

Oxide Dispersion-Strengthened (ODS) steels have received increased interest within the nuclear
energy community. It should be noted that temperatures and neutron doses in the cores of Gene-
ration IV and fusion nuclear reactors will be higher than those in Generation II and III reactors.
To identify engineering solutions under such severe conditions, reliable new structural materials
are needed. ODS steels are among the most promising materials in this field, thanks to a ferritic
or martensitic (F/M) matrix containing dispersed nano-oxides, which exhibit low swelling under
irradiation and improved creep properties at high temperature [1, 2].

FIGURE 4.1: Conventional process of ODS steel mechanical alloying by ball milling.

The standard process for creating an ODS material consists of several stages (see Fig. 4.1)[1, 2].
First of all, Y2O3 and pre-alloyed powder are ground using a ball mill. Next, thermomechanical
treatments are performed, according to Fig. 4.1. Ball milling allows Y2O3 to dissolve into the me-
tal matrix and thereafter nano-oxides are formed during thermomechanical treatments. This first
stage is carried out by means of a mechanical alloying process (MA). MA is a solid-state powder
processing technique involving repeated welding, fracturing and re-welding of powder particles in
a high-energy ball mill [4]. This technique is feasible thanks to several types of mills, including
ball milling, which makes use of a cylindrical tank whose rotation around its main axis generates
the milling process, as performed by steel beads existing within the powder. The grinding stems
from various combinations of collisions between beads and powders on the tank walls. The pow-
der characteristics, such as grain size or shape, evolve over the course of this process [4]. Powder
particles are plastically deformed under the force of the impact, which leads to work hardening
and fracture. Due to the new surfaces created, these particles are welded together, thus increasing
their size (see Fig. 4.3 after 44 hours of milling). Moreover, the particle shapes become flattened
or highly non-spherical (Fig. 4.2(b)). At this stage, the composite particles are characterized by
a layered structure consisting of various combinations of the initial constituents. After a certain
time period, during which the particles are subjected to successive impacts, the tendency to frac-
ture takes precedence over cold welding, thus resulting in smaller particle sizes and less flattened
shapes (Fig. 4.3 after 88 hours of milling). Steady-state equilibrium is reached once a balance has
been achieved between the welding rate, which tends to increase the average particle size, and
the fracturing rate, which tends to decrease the average composite particle size. The average par-
ticle size therefore decreases slowly and ultimately stabilizes (Fig. 4.3). Furthermore, the particle
size distribution displays a non-monotonic evolution during grinding. At the end of the mechanical
alloying process, the average particle size decreases while the particle size distribution narrows
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due to the fact that particles larger than the average are diminishing in size at the same rate as
fragments smaller than the average are expanding by agglomerating smaller particles (Fig. 4.3).

(a) (b) (c)

(d) (e)

FIGURE 4.2: Pictures obtained with Scanning Electron Microscopy (SEM) at different mechanical
alloying stages, (a) at the beginning of grinding, (b) after 44 hours of milling, (c) after 88 hours of

milling, (d) after 176 hours of milling and (e) after 352 hours of milling.

Many process parameters may be varied during the milling stage (e.g. rotation speed, tem-
perature, powder/ball ratio) ; their effects on the final metal powder remain unknown. To deter-
mine how these parameters influence powder characteristics, analyses with conventional metallur-
gical processes - scanning electron microscopy (SEM), electron probe micro-analysis (EPMA), small
angle neutron scattering (SANS) and atom probe tomography (APT) - are typically conducted on
a final powder sample at the end of grinding. This approach is preferred because opening the tank
during this process contaminates powders that should not be placed in contact with air. Too few
experimental methods however are able to provide an in situ MA process characterization without
extracting the metal powder sample from the ball-milling tank ; consequently, it is important to
develop non-invasive approaches to quantifying grinding quality during processing.

Morphological analyses of powder samples during mechanical alloying suggest variations in the
geometrical aspects of powder grains (grain size, grain shape and grain size distribution). In the
following section, an ultrasonic method will be proposed to characterize the morphological (geo-
metrical) characteristics of powders through the elastic modulus dependence of powder packing
on the parameters of polydispersity, coordination number and particle shape.

4.4 Experiments

4.4.1 Experimental setup

The experimental set-up consists of a rectangular-based box 120 mm high, with a side dimen-
sion of 80× 20 mm, containing the powder sample (Fig. 4.4a). The initial packing configuration is
obtained by quickly pouring the beads into the container. As a prior step, a grid (5 x 5-mm square
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FIGURE 4.3: Particle size as a function of time along the ball-milling process : average particle size
and width of the particle size distribution (error bars) evolutions.

holes formed with 0.5-mm diameter metal wires) is placed at the bottom of this box. Afterwards,
the grid is slowly moved through the medium and to the top of the container (step 3 of Fig. 4.4b).
This protocol yields an initial compacity value for a given powder sample that has been measured
as reproducible to within a 1% relative change. To slowly densify the granular column, a shaker
delivering discrete vertical pulses or "taps" is positioned below the container. Each pulse corres-
ponds to a sine period with a 60-Hz frequency. The static pressure due to the gravity effect on
the powder sample at the acoustic probe location is controlled by a pressure sensor (i.e. a force
sensing resistor sensor). Piezoelectric transducers embedded in the vertical walls of the container
serve as a resonator for the low-frequency acoustic waves emitted in the granular medium. A pow-
der slab can then be acoustically probed with a piezo-emitter and piezo-receiver in the horizontal
direction. Moreover, to ensure limited influence of the humidity variation on acoustic wave pro-
pagation [43, 44, 45], measurements are performed in a climatic chamber capable of maintaining
both the humidity rate and temperature constant to within 1% and 0.5 oC, respectively. The me-
dium is excited with a swept-sine signal s(t) starting at a frequency f1 = 500 Hz and extending
to f2 = 45 kHz. The detected medium response is synchronously recorded after pre-amplification
and then analyzed using a spectrum analyzer (model SR785) in synchronous detection mode.
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FIGURE 4.4: (a) Experimental setup. "E" and "R" are the piezo-emitter and the piezo-receiver. The
experiment is computer controlled, with static pressure measure, solicitation by mechanical taps

via the low frequency shaker, and acoustic probing. (b) Preparation procedure to provide an initial
packing density value reproducible for each powder sample.
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4.4.2 Results

In Fig. 4.5, a typical experimental acoustic transfer function is presented for a freshly prepared
powder sample (according to the protocol described in the previous section 4.4.1) and for the same
powder sample compacted by applying 105 taps. The geometry is assumed to be one-dimensional
with longitudinal acoustic waves generated on one side of the powder slab and detected on the
other side [20]. Comparisons with a theoretical result from modeling Biot wave propagation in
granular media in ref. [42] as well as with experimental results from [20] allow identifying two
characteristic frequency regions in these acoustic transfer functions. These regions are related to
the existence of two Biot modes that are basically uncoupled inside the medium according to this
configuration, except at the receiver where both contribute to the detected signal. In the lowest
frequency band, the acoustic solid stress takes precedence over acoustic pressure in the fluid and
constitutes the main contribution to the total stress detected by the receiver. Consequently, the
acoustic transfer function depends mainly on the solid skeleton properties. Some resonances of the
granular slab are observed within this frequency region. In the upper frequency band, the fluid pres-
sure becomes the primary contribution to total stress. In this case, the medium may be considered as
an "equivalent fluid", whose acoustic properties are independent of the solid phase elasticity (wave
energy mainly propagates in the saturating fluid, independently of the solid elasticity). Compared
to the study reported in [20], where the considered monodisperse granular samples are made of
glass beads with diameters ranging from 0.7 to 2 mm, the powders considered here contain much
smaller grains. Hence, the air flow resistivity of their packing is much greater, leading to strong
wave attenuation in air with distance and then to a smaller contribution at the receiver. For smaller
grain sizes, scattering appears at higher frequencies, meaning that the drop in acoustic transfer
function amplitude due to attenuation by scattering occurs at higher frequencies. For this reason,
the characteristic frequency separating the two frequency regions of the acoustic transfer functions
is higher for the powders (∼ 50 kHz here) than for granular media with millimeter-sized grains
(typically ∼ 15 kHz in [20]).
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FIGURE 4.5: Experimental acoustic transfer functions of a 2 cm thick granular medium slab (a metal
powder sample at 0 hour of milling) freshly prepared and slightly compacted. The experimental

frequency response is corrected by the emitter and receiver sensitivities, measured independently.

From the longitudinal wave resonances observed in the solid control (i.e. low-frequency) re-
gion and under the assumption of rigid boundaries for the powder slab, the compressional sound
velocity Vp can be deduced using fn = nVp/2L, where fn is the frequency of resonance mode n
and L the slab thickness. Resonance frequencies are measured experimentally by picking the point
corresponding to maximum amplitude of the lowest visible resonance curve, yielding the resonance
frequency of mode n. The order n is deduced from the frequency distance to the next resonance
frequency. This detection method provides an accuracy of approximately 1% on the resonance fre-
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quency, when considering that both the frequency resolution of the resonance curves and the typical
signal-to-noise ratio have been reached.
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FIGURE 4.6: Compressional wave velocity in the powder samples versus the milling time.

The compressional sound velocity Vp is measured in this manner for each metal powder sample
obtained at the various mechanical alloying stages and for a freshly prepared packing (i.e. low
packing density, low pressure). In Fig. 4.6, the velocity values for each metal powder sample are
presented versus milling time. At different milling times, the data point stands for the average
velocity calculated from three preparation procedures and three repeated measurements between
small mechanical taps (acceleration of ' 3N/m2 at the bottom of the granular column). The error
bars represented in Fig. 4.6 correspond to the standard deviation of the various results derived for
these measurements. An accuracy of 1 to 2 m/s is obtained for the sound velocity measurement.
As has been observed for the various metal powders tested, velocity values lie around 50 m/s
and a non-monotonic behavior of the ultrasonic velocity is recorded throughout the mechanical
alloying process. This behavior is of particular importance to monitoring the mechanical alloying
process, since the characteristic (extreme) velocities could be associated with a characteristic step
of the process (or with the directional change in velocity variation). To better understand this non-
monotonic behavior as well as the general pattern and reasons for these sound velocity changes,
the overview in the next section will present several results from existing effective medium theories
pertaining to the elasticity of non-cohesive granular media [19, 22].

4.5 Discussion and interpretations

4.5.1 Effective medium theories and origins of sound velocity variations

The basic idea behind effective medium theories that provide the set of effective elastic parame-
ters for granular packing is as follows : the macroscopic work performed in deforming the system
is set equal to the sum of the work performed on each grain-grain contact, with this sum being
replaced by a suitable average [22]. These theories are typically referred to as effective medium
theories (EMT) and based on Hertz-Mindlin contact mechanics at the microscopic level [19, 22].
It is important to note that EMT theories have been derived for granular packing with identical
spherical grains (monodisperse size distribution) in a disordered arrangement.

The EMT prediction for the effective bulk modulus of an isotropic system compressed at hydro-
static pressure p in the case of frictional grains [19] is :

Ke (p) =
kn

12π
(φZ)2/3

(
6πp

kn

)1/3

, (4.1)
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where kn = 4µg/(1 − νg) depends solely on the grain’s material parameters (i.e. shear modulus
µg and Poisson’s ratio νg), φ is the packing compacity, and Z the average coordination number
(defined as the average number of contacts per particle). This same type of expression exists for
the shear modulus :

µe (p) =
kn + 3kt/2

20π
(φZ)2/3

(
6πp

kn

)1/3

, (4.2)

with : kt = 8µg/(2− νg).
The subscript in Ke indicates that the modulus has been calculated in considering the granular

medium to be a purely elastic solid and an effective medium, i.e. whereby acoustic waves propagate
as coherent waves like in a homogeneous solid. Furthermore, two assumptions are inherent to the
elastic EMT. First, all spheres are statistically the same, along with the assumption of an isotropic
distribution of contacts around a given sphere. Second, the grains are always at equilibrium due to
this assumption of an isotropic distribution of contacts, with no further relaxation being required.
These mean field theories are analogous to an average of many nonlinear spring constants.

The recent model for granular elasticity reported in [48, 49] proposes extending the Boussinesq
nonlinear elasticity of granular media by an additional nonlinear term to account for volume dila-
tancy and shear-induced anisotropy, which are two processes that play a key role in granular media.
It might therefore be worthwhile to correlate the expressions of linear "acoustic" moduli with those
of granular elasticity theory (also called the Jiang-Liu model). The shear and longitudinal linear
acoustic moduli are those observed by an infinitely small dynamic (yet long wavelength) perturba-
tion of the strain (or stress) field in a compressed granular sample with hydrostatic pressure p. The
Jiang-Liu model of granular elasticity provides an acoustic bulk modulus of the form [48, 49] :

Ke (p) = 3E
( p

EB

)1/3
B/2, (4.3)

with E the Young’s modulus of the bead material and a constant that depends on both the bead
material and packing geometry :

B =
φZ

9
√

3(1− ν2g )π
. (4.4)

The shear acoustic modulus is given by :

µe(p) = EA
( p

EB

)1/3
, (4.5)

with a second constant that also depends on the bead material and packing geometry :

A =
(5− 4νg)φZ

10π
√

3(1− ν2g )(2− νg)
. (4.6)

The longitudinal wave propagation speed can then be expressed as :

Vp =

√
Ke + 4µe/3

ρ
=

√
E
√
δ0
(
3
2B + 4

3A
)

ρ
, (4.7)

with ρ = φρg being the packing density, ρg the average density of grain materials, and
√
δ0 =( p

EB
)1/3 where δ0 is the average interpenetration distance between the centers of beads in contact.

From Eqs. (4.1),(4.2) and (4.7), the following expression is obtained :

Vp =

{
1

ρ
1/2
mat

[
kn

12π
+
kn + (2/3)kt

15π

]1/2(6π

kn

)}1/6

φ−1/6Z1/3p1/6. (4.8)
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This expression can be divided into three main parts. The first part, in brackets, combines
just the grain material parameters (i.e. elastic parameters and material density). The second part,
with the term φ−1/6Z1/3, contains the geometrical packing parameters, whose values are highly
influenced by the morphological characteristics of the granular medium (grain size, grain shape
and grain size distribution) [26, 34, 50]. The third and last part of this expression is merely related
to the confining pressure p exerted on the packing. The medium configuration (e.g. depth, distance
between walls when submitted to gravity) and history (loading, preparation protocol) have an
effect on the actual pressure and residual stress within the medium. The probing method developed
herein seeks to minimize these influences.

A parametric study on Eq. (4.8) is required in order to identify the most influential parameters
on velocity evolution, under the conditions of our experimental configuration (powder samples,
set-up and probing method). In the case of a stable, disordered and non-cohesive granular medium
made of monodisperse spherical grains, the packing compacity lies between two limits, namely the
random loose packing φ ' 0.56% and the random close packing φ ' 0.64%. The compacity value
may be higher if the medium is polydisperse or becomes locally ordered [34, 33]. It might also be
lower than the random loose packing limit in the case of non-spherical grains, due to the modified
isostaticity condition related to the impeded rotational motion [51]. In the powder samples studied
here, compacity has been found to range between φ ' 0.4 and φ ' 0.6, which corresponds to a rela-
tive change of 50%. Using Eq. (4.8) (although not derived for polydisperse packing configurations),
the velocity modification attributed to just the packing compacity change could therefore reach a
'7% change due to the weak dependence of velocity on compacity (φ−1/6). The elastic modulus
modification caused solely by the 50% compacity change, according to Eq. (4.1) and Eq. (4.2),
would equal ' 31%, i.e. much larger than the wave velocity modification.

For a three-dimensional, disordered granular packing configuration, the average number of
contacts per particle (i.e. the coordination number) can vary from Z ' 4 to Z ' 8 for a monodis-
perse granular medium and evolve from Z ' 3 to Z ' 8 in the case of a grain size distribution,
i.e. polydispersity [26]. Such coordination number differences result in maximum wave velocity
changes of about ' 39% and elastic modulus changes of ' 92%. Moreover, the deviation from
sphericity for grains composing the powder can lead to even larger variations in coordination num-
ber Z, and possibly to larger variations in the elastic moduli. In Ref. [27], it is numerically shown
that the coordination number plays an important role (and one that is generally underestimated)
on the elastic modulus of granular packing, much more so than the other parameters involved.

The confining pressure is an external parameter that can be measured with relatively good accu-
racy (for purposes here, using an FSR sensor on the container walls). In the developed preparation
protocol, relative variations in static pressure due to gravity have been observed around the mean
value p ' 1200 Pa. Due to the weak dependence of wave velocity on static pressure (∝ p1/6) howe-
ver, this influence is expected to be small. Moreover, the associated variations may be compensated
by the measured pressure, in applying Eq. (4.8).

Lastly, the elastic parameters of the grain materials themselves might play a role. Throughout
the mechanical alloying process, grain composition and structure evolve. To the best of our know-
ledge, no study has yet to focus on a precise estimation of the grain’s elastic parameters during
the mechanical alloying process. Studies on ODS steels have mainly dealt with oxide dispersion in-
side the grain ; they have shown an evolution in the microstructure, though without any significant
evolution in grain material composition [2, 4]. By considering a relatively small variation in the
elastic parameter of steel grains due to successive ball impacts, of about 10%, the associated wave
velocity variations are on the order of 5%. Consequently, this variation is much smaller than either
the preparation-related variations or the packing parameter (φ and Z)-related variations.

In conclusion, according to our configuration, the most influential source of velocity variations
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is the coordination number Z ; this finding is in agreement with Ref. [27]. Moreover, the coordina-
tion number is the only packing parameter that cannot be measured independently (as both ave-
rage compacity and pressure are measurable). Wave velocity variations might therefore, in theory,
provide measurements of the relative variations in coordination number. The complexity of metal
powders should not be overlooked however, since they are composed of polydisperse packings of
non-spherical grains. On the other hand, the available formulas related to the effective medium
theories for elastic parameters and wave velocities, as given above, apply to the monodisperse pa-
cking of spherical beads. Extracting the qualitative behavior of elastic parameters for a polydisperse
packing of non-spherical grains from these models could actually be relevant to some extent for in-
terpretation purposes ; for more quantitative predictions however, the effective models should be
extended. Meanwhile, existing numerical works have provided some useful trends for interpreting
the present results [27].

4.5.2 Compressional wave modulus evolution along the mechanical alloying pro-
cess, interpretation

To extract the elastic parameters from the measured acoustic wave velocity for the same confi-
ning pressure, the compressional wave modulus M is first calculated for a given metal powder
sample using the relation : M = ρmatφV

2
p . Next, the elastic modulus values are corrected by taking

into account the small static pressure variations from one sample preparation to another. Static
pressure is measured independently of the acoustic measurements with an FSR pressure sensor
placed on the side walls. Assuming the p1/3 dependence on pressure given by effective medium
theories, the correction on modulus M amounts to :

M∗ = M

(
pref
pi

)1/3

, (4.9)

where pi is the measured static pressure of the powder sample milled for i hours, and pref a
reference static pressure. In this case, we set : pref = p188 ' 1200 Pa. M∗ vs. milling time can thus
be presented for the same confining pressure (Fig. (a)).

For each metal powder sample in this figure, the error bars reflect pressure measurement uncer-
tainties. The full curve is obtained after averaging measurements on three freshly prepared granular
samples at each mechanical alloying stage. The modulus evolution here is similar to that observed
for velocity Vp, though at a much higher level, thus leading to changes of up to 40% during the pro-
cess. To explain this elastic parameter evolution throughout the alloying process (i.e. for different
metal powder samples), we have first characterized the morphological and grain size evolution
using the various means available during metallurgical processes. As presented in Fig. 4.2, the
pictures generated by scanning electron microscopy at different mechanical alloying stages make
it possible to estimate particle shape and size changes. The corresponding grain size distribution
evolution is plotted in Fig. 4.7b and characterized via the normalized grain size distribution width
∆W = ∆W/〈a〉, where 〈a〉 is the average powder grain radius measured by a laser particle sizer
and ∆W is the half-height width of the grain size distribution function.

These characterizations allow correlating the morphological changes during mechanical al-
loying with the evolution in coordination number Z and, consequently, with acoustic parameter
changes via the EMT formulas. The observations in Fig. 4.7 reveal a striking correspondence bet-
ween the evolution in compressional wave modulus and the evolution in ∆W . The hypothesis can
thus be formulated that the more polydisperse the medium, the greater the compressional wave
modulus.
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FIGURE 4.7: (a) Elastic modulus corrected by the static pressure. (b) Relative grain size distribution
versus milling time.

The compressional wave modulus obtained for the last milling time however is inconsistent with
this hypothesis. This particular measurement exhibits a greater error than the other measurements,
and this powder sample displays the smallest average size of ∼ 45 µm. In this case, the average size
is sufficiently small to be below the limit commonly accepted for a granular powder whose cohesive
effects have macroscopic features [52, 53]. More specifically, the increase in macroscopic elastic
parameters of the packing potentially involved herein is one of the more conventional features of a
cohesive behavior. It is considered that cohesion may explain the anomalously high compressional
wave modulus observed at this last milling time.

4.5.3 Further analysis of the role of polydispersity on the elastic parameters

In order to further analyze the role of polydispersity and test the hypothesis of a correspondence
between ∆W and M∗ independent of the grain shape characteristics, experiments were conducted
using spherical glass beads (Fig. 4.8a). Measurements are identical to those recorded for the metal
powder samples, with the same set-up and preparation protocol. The glass bead samples have been
selected with different bead sizes and polydispersity using sieves and a segregation device. With
this preparation procedure, which is considered reliable for the given grain size distribution, the
shape of the grain size distribution is not itself completely controlled, but rather is assumed to be
close to a rectangular distribution.

From the longitudinal wave resonance observed for each glass bead sample, compressional
wave moduli can be obtained using : M∗ = 4ρmatφL

2f2n, where fn is the resonance frequency of re-
sonance mode n, L the slab thickness, ρmat the bead material density, and φ the packing compacity.
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FIGURE 4.8: (a) SEM picture of the glass bead sample 2 with ∆W 2 = 24.6%. (b) Compressional
wave modulus as a function of the particle size for different samples having different grain size

distributions.

In Fig. 4.8b, the compressional wave modulus for each glass bead sample with different grain size
distributions is presented as a function of average particle size. Regarding the metal powders, grain
size distributions are quantified through the relative grain size distribution width ∆W = ∆W/〈a〉,
where 〈a〉 is the average radius of the powder grains and ∆W the grain size distribution width de-
termined according to the smallest and largest sieves used for the segregation step. As presented in
Fig. 4.8b, the compressional wave modulus depends on sample polydispersity, with an approxima-
tely 10-fold difference observed between the minimum compressional wave modulus value (∆W1)
and its maximum value (∆W5). The value of M exhibits a monotonic relation with the relative
width of the grain size distribution : the larger this relative width, the greater the elastic modu-
lus. Packing compacity measurements for each sample yield values varying between φ ' 0.57 and
φ ' 0.66, which should result in a relative elastic modulus change of 10% (Eq. (4.1) and Eq. (4.2)).
Consequently, this compacity change does not explain the observed and much larger variation. The
transition from monodispersity to polydispersity could, in theory, lead to a modification in Z and,
in turn, to a significant influence on the elastic modulus M . As noted however for 2D packing nu-
merical simulations reported in [30], the degree of polydispersity exerts practically no influence on
Z. Moreover, it has qualitatively been shown that polydispersity affects the topology and heteroge-
neity of the force network [54, 55]. Let’s indicate that in the case of sample 5 (as characterized by
∆W 5) containing two distinct characteristic bead sizes, a refined definition of Z may be useful to
the future development of granular elasticity models for polydisperse packing.

The conclusion of this experiment with various glass bead samples (polydisperse packing of
near-spherical beads) is that polydispersity is a highly influential parameter for the compressio-
nal wave modulus of a non-cohesive granular packing. The size distribution is assumed to be of a
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rectangular shape ; however, further numerical or experimental work must be undertaken to inves-
tigate the influence of higher-order statistical distribution parameters (denoted as an asymmetric
coefficient or flattening coefficient). Indications are available to confirm that the compressional
elastic modulus is modified by the influence of polydispersity on the topology of force and contact
networks [30]. These recordings have been used advantageously to interpret the results for metal
powders (Section 4.5.2), in which both grain shape and polydispersity change.

4.6 Conclusions

An ultrasonic method has been presented herein for the elastic probing of powders and granular
media under weak static pressures. The sample preparation protocol was selected for compatibi-
lity with an in situ characterization during the mechanical alloying process, with the possibility of
applying this protocol to monitoring other processes. Observation was made of a non-monotonic
variation in the measured elastic parameter of a compressional wave for powder samples extracted
at various stages of the mechanical alloying process. This variation is of special interest in characte-
rizing process evolution from a quantitative standpoint. In considering effective medium theories to
describe granular packing elasticity and quantify the relative influence of the medium parameters,
it can be concluded that the method developed in this article is primarily sensitive to the mor-
phological characteristics of the powders (i.e. particle shape, size and polydispersity) and not to
the elastic parameters of individual grains. The parametric study conducted on the compressional
wave velocity expression, Eq. (4.8), as obtained from effective medium theories, has demonstrated
that coordination number Z is the most highly influential parameter in the case of monodisperse
and spherical grain-shaped packings as well as for our experimental configuration (same sample
preparations and confining pressures). In considering the sample preparation protocol (i.e. non-
compacted and freshly prepared packing subjected to the same weak static pressure), the findings
of this study can be summarized as follows :
- the compressional elastic wave modulus is mainly influenced by the geometrical and morphologi-
cal properties of the packing (rather than the elastic properties of individual grains) ;
- the less spherical the grains (and the smaller the expected Z), then the smaller the compressional
wave modulus.

A complementary experimental study with granular samples of spherical glass beads has also
been conducted in order to focus analysis on the role of polydispersity in the compressional wave
modulus, as well as to avoid the influence of non-sphericity. Results have shown the determinant
influence of polydispersity on the compressional wave modulus : the larger the relative polydis-
persity, the greater the compressional wave modulus value. In the case of various polydisperse
packings of spherical glass beads, we have observed that the expected relatively low variations in
coordination number Z, as predicted by numerical studies [30, 50], actually lead to large varia-
tions in the compressional wave elastic modulus M (a change of nearly one order of magnitude).
Consequently, it can be concluded that the polydispersity of spherical grain-shaped packings exerts
a strong influence on packing elasticity, and its impact on Z may require careful attention during
future numerical simulations of our packing preparation protocol.

These experimental findings may stimulate future numerical and theoretical studies. The experi-
mental results presented herein indicate that not only does the relative width of the size distribution
play a role, but so does the size distribution shape. Consequently, other (higher-order) parameters
quantifying the size distribution shape should be considered. Similarly, our results suggest that it
might be relevant to account for higher moments (than Z) in the distribution of contact numbers
per bead. These qualitative observations can be tested in numerical simulations on a preparation
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protocol that remains consistent with the present one and in a systematic manner. The findings
have also provided guidelines for interpreting experimental results and developing more advanced
granular elasticity models.
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Chapitre 5

DÉTECTION DE LA VITESSE OPTIMALE DE ROTATION

Le procédé de broyage est une opération importante pour de nombreuses industries (minérales,
pharmaceutiques ou bien alimentaires). Ce procédé qui nécessite une grande intensité énergétique,
peut représenter jusqu’à 50% du coup total de l’opération de mise en forme du matériau final, du
fait de sa faible efficacité énergétique (4-8%) [13]. Dès lors, il est rapidement devenu important
d’optimiser la conception du broyeur et les paramètres de broyage pour améliorer ce rendement.
A titre d’exemple, l’industrie minérale utilise des broyeurs tubulaires qui peuvent atteindre un dia-
mètre de 3 à 5 mètres, une longueur de 5 à 8 mètres et un remplissage pouvant aller jusqu’à plu-
sieurs dizaines de tonnes. Aussi, la moindre amélioration de l’efficacité du broyage est susceptible
de fournir des bénéfices économiques capitaux pour l’industrie.

Dès les années 1950, la littérature s’est intéressée au sujet en présentant des expérimentations
sur l’influence du remplissage, de la proportion billes et matériaux à broyer, ou des caractéristiques
des barres de levage sur la taille des matériaux finaux [13]. Plus tard, de nouveaux travaux ont
montré l’intérêt de l’utilisation des simulations numériques pour modéliser l’évolution de données
qui s’obtiennent difficilement lors des expérimentations [12, 56, 57, 58, 59]. Basées sur la DEM
(Discrete Element Method), ces simulations permettent entre autre de modéliser le mouvement
des particules dans un broyeur, ou bien la distribution de l’énergie transmise lors des chocs. Cette
méthode consiste à détecter et à modéliser les différentes interactions des particules entre elles ou
bien avec leur environnement en utilisant les lois de contacts. Les équations de mouvement sont
ensuite résolues pour modéliser le mouvement des particules dans un espace clos en rotation (cuve
du broyeur).

Même si ces simulations ont apporté des informations très utiles sur les mécanismes mis en
oeuvre lors des broyages et sur les optimisations possibles du dimensionnement ou d’autres para-
mètres de broyage, il est apparu important d’élaborer des méthodes expérimentales permettant le
contrôle et l’optimisation en temps réel. Dans le cas des broyeurs tubulaires chargés du broyage
de charbon ou bien du broyage de minerais, le contrôle de la quantité de matériel broyé est un
enjeu important pour l’amélioration de la productivité. Parmi les différentes méthodes mises en jeu
(capteur piezométrique de contrainte, mesure de pression différentielle entre l’entrée et la sortie
du broyeur,...), plusieurs auteurs ont montré l’intérêt de l’utilisation des mesures acoustiques et
vibratoires pour le contrôle du remplissage de la cuve ou d’autres paramètres. Partant du constat,
rapporté par les opérateurs, que le bruit et les vibrations émis par la cuve du broyeur varient en
cours de broyage et en fonction des paramètres, Zeng et al. [60, 61] ont été les premiers à proposer
une étude de ce type en 1992 sur un broyeur tubulaire (4 mètres de diamètre, 5 mètres de lon-
gueur pour une capacité de remplissage d’une centaine de tonnes de billes). Pour cela, ils proposent
une méthode consistant à exprimer l’évolution de chaque paramètre des broyages (consommation
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énergétique, taux de production de poudre, tailles de particules, etc...) en fonction de l’évolution de
l’amplitude de certains pics fréquentiels des mesures acoustiques et vibratoires. Plus tard, d’autres
études menées sur des broyeurs de tailles et de capacités similaires font suite à ce travail, la plupart
se focalisant principalement sur l’estimation du remplissage de la cuve. En 2008 et 2009, Su et al.
et Si et al. relient l’évolution de l’énergie vibratoire émise par la cuve au taux de remplissage de
poudre de charbon [62, 63]. Huang et al. s’attachent à corréler la position angulaire pour laquelle
l’amplitude des vibrations captées par un accéléromètre est maximale avec le niveau de remplis-
sage global de la cuve [64]. D’autres études similaires sont également menées sur des broyeurs de
laboratoire. Ainsi, les travaux menés par Tang et al. montrent qu’il est possible d’estimer indépen-
damment l’évolution du remplissage de billes et de poudre en observant l’évolution de l’amplitude
des densités spectrales de puissance sur des bandes fréquentielles différentes [65]. L’équipe de Be-
hera et al. propose d’explorer d’avantage les possibilités des mesures vibratoires pour l’optimisation
du broyage [66]. Ils s’attachent à caractériser le mouvement de la charge en fonction de la vitesse
de rotation de la cuve pour différents remplissages de billes ou de poudre.

Bien que les supports sur lequels les études sont menées soient de dimensions différentes avec
par conséquent des paramètres de broyage divers (taux de remplissage de billes, de poudre, atmo-
sphère de broyage, broyage sec ou humide...), l’ensemble de ces études montre l’intérêt des mesures
acoustiques et vibratoires pour le suivi et l’optimisation en temps réel du procédé de broyage. Par
ailleurs, quel que soit le montage expérimental ou la méthode de traitement adoptés, l’amplitude
des signaux acoustiques et vibratoires semble être une variable particulièrement sensible aux para-
mètres de broyage.

Le procédé de mécano-synthèse est un mécanisme complexe qui diffère du simple mécanisme
de broyage puisqu’il fait également intervenir un mécanisme de soudure. Aussi, contrairement aux
études menées sur des broyeurs à charbon ou à minerais, l’optimisation du procédé ne nécessite pas
le contrôle en temps réel du remplissage de la cuve de manière à détecter une éventuelle surcharge
en poudre, mais plutôt le contrôle ou la connaissance du mouvement des billes. Ce mouvement,
l’énergie des chocs et leur fréquence doivent transmettre une puissance de choc transmise aux
grains suffisante pour amorcer la mécano-synthèse et donc l’obtention de la bonne micro-structure
[67, 68]. Par ailleurs, les travaux portant sur la caractérisation du mouvement des billes par me-
sures vibratoires [66] basent leurs interprétations sur des observations rapportées lors d’études
antérieures, et donc sur des broyeurs de dimensions différentes. Or la profusion des études s’inté-
ressant au mouvement des particules dans les broyeurs à boulets ou tubulaires indique bien que
la moindre variation des caractéristiques de la cuve (diamètre de la cuve, géométrie des barres de
levage, nombre de barres...) ou des paramètres du broyage (remplissage, proportion billes/poudre,
vitesse de rotation...) est susceptible d’influencer la trajectoire des particules et donc les méca-
nismes de transformation.

La vitesse de rotation du broyeur est un paramètre important pour la réalisation de la mécano-
synthèse. Actuellement, le protocole recommandé par les industriels consiste à fixer la vitesse de
rotation à 87% de la vitesse critique de rotation. Cette dernière est définie comme étant la vitesse à
partir de laquelle la force centrifuge exercée par la rotation de la cuve compense le poids d’une bille
(eq. 1.4). Comme présenté au chapitre 1, la détermination de la vitesse critique s’appuie sur une
formule théorique qui prend en compte uniquement le diamètre de la cuve et un remplissage com-
posé uniquement de billes. L’usage de cette formule très simpliste est donc discutable puisqu’elle ne
prend pas en compte les spécificités du broyeur, telles que les barres de levages, qui ont la fonction
première de modifier la trajectoire des billes, ou bien la présence de la poudre, négligeant ainsi les
effets de ségrégation [13, 69].
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Ce chapitre propose une étude expérimentale visant l’optimisation de la vitesse de rotation par
des mesures acoustiques et vibratoires. L’expérimentation mise en oeuvre consiste à corréler le
mouvement des particules filmées par caméra rapide avec les signaux acoustiques et vibratoires
émis par la cuve du broyeur. On cherche en particulier à montrer comment les signaux acoustiques
et vibratoires sont fortement influencés par le nombre de chocs des billes et par le niveau des
énergies cinétiques des billes avant choc. La section 5.2 est une analyse du mouvement des billes et
de l’émission acoustique et vibratoire lorsque la cuve est uniquement remplie de billes. La section
5.3 étudie le mouvement de l’ensemble lorsque des poudres de diamètres différents sont introduites
dans la cuve.

5.1 Expérimentation mise en oeuvre et méthodes de traitements

Les expérimentations mises en oeuvre se décomposent en trois étapes. La première consiste à
filmer le mouvement des billes pour différentes vitesses de rotation lorsque la cuve est équipée
d’une paroi transparente en plexiglas. Pour ces mêmes vitesses de rotation des enregistrements
acoustiques et vibratoires sont ensuite réalisés. Enfin, lors de la dernière étape, le mouvement des
billes est corrélé aux évolutions des signaux acoustiques et vibratoires mesurées.

5.1.1 Protocole expérimental

Pour chaque configuration de remplissage, le mouvement des billes est filmé avec une caméra
rapide Phantom V5.1 placée face à la paroi transparente et à une distance d’environ un mètre
(figure 5.1 (a)). Cette dernière est équipée d’un capteur ayant une capacité maximum de 1024
x 1024 pixels et de 1200 images par secondes en plein format. Les vidéos sont ensuite extraites
avec le logiciel de post-traitement du fournisseur et enregistrées en format .avi pour permettre leur
visionnage et leur traitement.

(a)
(b)

FIGURE 5.1: (a) Dispositif expérimental pour l’acquisition des vidéos par caméra rapide, (b) billes en
rotation pour une vitesse de 70 tours/min.

Le signal acoustique émis par la cuve est enregistré par un microphone ICP 1/4 de pouce (PCB
130D21) placé face à la cuve à une distance d’environ 1 mètre de la cuve (figure 5.2 (a) et (c)).
Cette distance a été choisie de manière à placer le microphone proche de la paroi du local dans
lequel le broyeur a été installé. Cette position nous permet d’éviter la présence d’un éventuel plan
nodal de pression notamment aux basses fréquences et également de s’éloigner de l’émission du
moteur placé à l’arrière du bâti susceptible de parasiter les mesures. Ce microphone est utilisable
sur une bande fréquentielle 10 à 15000 Hz avec une sensibilité de l’ordre de 45 mV/Pa.

En parallèle des mesures acoustiques, deux accéléromètres placés sur la cuve du broyeur as-
surent la mesure des vibrations émises par cette dernière une fois en rotation (figure 5.2 (a) et
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(b)). L’accéléromètre 1 est fixé sur la face avant de la cuve, en un point légèrement décentré pour
éviter d’être localisé sur une ligne nodale d’un mode de vibration. Une analyse modale prélimi-
naire sur la bande fréquentielle 0-20 kHz a permis de s’en assurer. Le second accéléromètre est
placé sur la tranche de la cuve du broyeur. Ces accéléromètres sont des transducteurs ICP (PCB
352C04) utilisables sur une bande fréquentielle 0.3 à 15 kHz (à ± 10%) avec une fréquence de
résonance localisée à 50 kHz pour une sensibilité de 10mV/g. Les accéléromètres sont reliés au
système d’acquisition par l’intermédiaire d’un collecteur tournant (SRH 3899) à axe creux fixé à
l’arrière de l’arbre creux du broyeur (figure 5.2 (a)). Ce collecteur permet d’assurer la connexion
et l’alimentation en courant continu des accéléromètres en rotation autour de l’arbre creux avec le
système d’acquisition qui lui est fixe.

Le système d’acquisition qui assure également l’alimentation des transducteurs ICP est un ana-
lyseur OROS 32 voies (OR38). Chaque enregistrement est réalisé sur une durée de 30 secondes
avec une fréquence d’échantillonnage de 51200 Hz.

Microphone

Accéléromètre 2

Accéléromètre 1

Cuve

(22 cm de diamètre 

intérieur)

Collecteur

 tournant

Arbre 

creux

Bâti du

broyeur

(b)

(c)

(a)

Accéléromètres

Microphone

FIGURE 5.2: (a) Schéma du dispositif expérimental, (b) disposition des accéléromètres sur la cuve, (c)
disposition du microphone.
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5.1.2 Méthodes de traitements

5.1.2.1 Traitement des signaux acoustiques et vibratoires

Un exemple des signaux acoustiques mesurés dans le domaine temporel pour une vitesse de
rotation donnée est présenté en figure 5.3 (a). Ce signal présente un motif régulier, avec des
maxima et minima. L’observation du mouvement des billes pour cette même vitesse permet d’as-
socier chaque maxima à une série de chocs des billes sur la cuve qui intervient tous les quarts de
tours. Cette fréquence de mouvement d’ensemble s’explique par la présence des barres de levages
qui ont la fonction principale d’accompagner les billes jusqu’à une hauteur donnée de manière à
amplifier l’amplitude de leur trajectoire lors de leur chute (figure 5.1 (b) et 5.4). Les signaux vibra-
toires collectés par les accéléromètres présentent également des motifs similaires.

La première étape du traitement consiste à découper le signal temporel, de manière à traiter
indépendamment chaque partie du signal liée à une salve de chocs 5.3 (b). La période temporelle
du découpage est définie en fonction de la vitesse de rotation du broyeur.
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FIGURE 5.3: (a) Exemple d’un signal acoustique dans le domaine temporel typique enregistré lors de la
rotation de la cuve à 80 tours/min. (b) Exemple de segmentation de ce même signal.
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FIGURE 5.4: Barres de levage qui équipent la cuve du broyeur installé au LAUM.

En supposant que chacun de ces segments temporels correspond à un processus aléatoire sta-
tionnaire, on peut alors calculer sa signature fréquentielle, c’est-à-dire sa densité spectrale de puis-
sance Û2(f). La densité spectrale de puissance (DSP) du processus aléatoire (x[n, ξ]), supposé
stationnaire du second ordre peut s’exprimer comme la transformée à temps discret de la fonc-
tion de corrélation à temps discret. En pratique, la densité spectrale de puissance est estimée par
un périodogramme de Welch en utilisant des fenêtres de Hann d’une taille de 256 éléments, un
recouvrement de 50% et une fréquence d’échantillonnage de 51200 Hz.
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L’observation de l’amplitude des densités spectrales de puissances obtenues pour des configura-
tions différentes (vitesses de rotation, taux de remplissage...) sur la bande fréquentielle efficace du
transducteur et leur comparaison, permet de détecter la bande fréquentielle pour laquelle le signal
émis évolue le plus.

En supposant que les évolutions des amplitudes des DSP vont caractériser un changement dans
le mouvement global des particules ou bien dans les mécanismes de déformations, on considère
alors que l’information utile est contenue dans cette bande fréquentielle. Pour quantifier cette évo-
lution des amplitudes, l’écart entre les différentes amplitudes des DSP par point fréquentiel est
calculé puis normalisé par la moyenne de ces amplitudes pour ce même point fréquentiel. Cet
indicateur d’écart nommé ∆DSP se calcule tel que

∆DSP (f) = σDSP (f)/ADSP (f), (5.1)

avec σf l’écart type entre les amplitudes des DSP à la fréquence f et Af leur amplitude moyenne
pour cette même fréquence.

L’énergie acoustique ou vibratoire est ensuite calculée sur cette bande fréquentielle telle que
E =

∫ f2
f1
Û2(f)df . On peut alors calculer une moyenne des énergies acoustiques calculées pour

plusieurs salves et observer l’évolution des moyennes obtenues pour des configurations différentes
(en fonction de la vitesse de rotation, par exemple).

5.1.2.2 Traitements visuels

Dans la prédiction des différents mouvements que la charge peut adopter en fonction de la
vitesse de rotation, la littérature s’accorde pour en inventorier quatre, à savoir les modes avalanche,
cascade, cataracte et centrifuge (figure 1.5) [10, 59]. Il est également convenu de manière unanime
que ce sont principalement les modes cascade et cataracte qui participent au broyage [7, 12, 13,
58]. En revanche, il subsiste des confusions dans les différentes études lors de l’utilisation des
descripteurs de mouvement. Dans son étude, M.S. Powell propose une comparaison du mouvement
de la charge obtenu expérimentalement avec le mouvement décrit par une simulation numérique,
en définissant au préalable les différents descripteurs visuels utilisés dans le cas d’un broyeur [59].

En prenant l’exemple du cas où la vitesse de rotation de la cuve est suffisamment importante
pour provoquer la cohabitation des modes cascade et cataracte, il différencie quatre descripteurs
décrivant d’une part la hauteur de départ des billes avant leur chute et d’autre part leur point
d’arrivée (figure 5.5).
• Le point de départ de la charge en mode cascade appelé "shoulder" est défini comme le point

le plus élevé pour lequel la charge quitte la paroi de la cuve. En présence de barres de levages,
il arrive que des particules en mode cascade qui se sont décollées de la paroi soient élevées à
une hauteur plus importante que le celle du point "shoulder". Ces particules seront néanmoins
considérées comme appartenant au mode cascade.
• Le point "head" désigne le point le plus haut que peuvent atteindre les particules en mode

cataracte lors de leurs chutes.
• Le point d’arrivé de la charge en mode cascade appelé "bulk toe", est défini comme étant le

point d’inflexion de la charge. Il s’agit du point pour lequel les billes localisées sur la surface
libre de la charge et qui chutent, vont entrer en contact avec la paroi de la cuve et changer
de direction pour remonter jusqu’au sommet de l’ensemble.
• Le point d’impact des particules en mode cataracte est appelé "impact toe".

Lorsque la vitesse du broyeur est suffisamment faible pour qu’il n’y ait qu’un faible flux de billes
en mode cataracte, les points de départ "shoulder" et "head" sont proches, les point d’impacts sont
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"Bulk toe"

"Impact toe"

"Shoulder"

"Head"

FIGURE 5.5: Illustration des différents descripteurs utilisés lors des traitements visuels.

confondus et il n’y a aucun impact direct sur les parois de la cuve. En augmentant la vitesse de
rotation, le mode cataracte sera davantage présent et les points de départs et d’impacts vont pro-
gressivement s’éloigner. Dès que la vitesse critique est atteinte, la hauteur du point "head" va être
équivalente au diamètre de la cuve et le point "shoulder" disparaît. Le repérage des ces quatre des-
cripteurs permet donc de distinguer les différents mouvements de billes qui peuvent avoir lieu en
fonction de la vitesse de rotation.

Dans le cas de notre étude, la première étape du traitement consiste à mesurer tous les quarts
de tour le nombre de billes qui chutent et qui impactent la charge ou les parois de la cuve. Lorsque
les modes cascade et cataracte sont tous les deux présents, le nombre de billes appartenant à
chacun des modes est différentié. Cette opération de comptage est réalisée à l’aide du logiciel
libre "MESURIM Pro". Ensuite, l’énergie cinétique d’un certain nombre de ces billes en chute libre
est calculée. Ce calcul est réalisé sur une série de billes, en faisant l’hypothèse d’une trajectoire
rectiligne lorsqu’elles sont proche de la paroi de la cuve et selon la formule 1/2mV 2. Dans cette
expression m est la masse de la bille considérée et V sa vitesse lors de sa chute déterminée par
l’analyse consécutive de deux images extraites par caméra rapide aux temps t1 et t2 = t1 + ∆t. De
manière à prendre en compte la contribution des différents modes de mouvement dans l’intensité
globale des chocs, la proportion des billes appartenant aux différents modes est intégrée dans le
calcul de l’énergie cinétique moyenne. Cette dernière est définie telle que

Ec =
1

Ns

Ns∑
i=1

1

Ni

(
nicascadeEcicascade + nicataracteEcicataracte

)
, (5.2)

où Ns désigne le nombre de mesures, i la mesure qui correspond à un quart de tour, Ni le nombre
total de billes qui impactent la cuve pour la mesure d’indice i, nicascade le nombre de particules en
mode cascade, nicataracte le nombre de billes en mode cataracte et Ecicascade et Ecicataracte les éner-
gies cinétiques moyennes calculées lors de la chute de plusieurs billes.

L’évolution de l’énergie cinétique est alors mesurée pour des configurations différentes ainsi
que l’évolution du nombre moyen de particules qui participent aux chocs.
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5.2 Détection de la vitesse optimale de rotation pour un remplissage
de la cuve composé uniquement de billes

Cette section vise à observer le mouvement de la charge en fonction de différentes configura-
tions telles que la vitesse de rotation ou le taux de remplissage, lorsque le remplissage de la cuve est
uniquement composé de billes. De nombreuses études, expérimentales et numériques, ont porté sur
la description du mouvement de la charge en fonction de la vitesse de rotation [10, 12, 59, 69, 56].
Ces études ce sont souvent focalisées au cas où la cuve est uniquement remplie de billes. La raison
d’un tel choix est le plus souvent d’ordre pratique. Lors des mesures expérimentales la poudre est
susceptible de masquer le mouvement des billes en se déposant sur la paroi transparente. Pour les
simulations numériques, la prise en compte du diamètre des grains de poudre souvent bien plus pe-
tit que celui des billes est quant à elle limitée par les capacités de calcul [58, 69]. Des modifications
du mouvement des billes ont été rapportées lorsqu’elle sont en présence de poudre [13, 69]. Tou-
tefois l’intérêt de focaliser dans un premier temps cette étude sur le cas d’un remplissage de billes
uniquement, est que le bruit émis par le broyeur sera uniquement influencé par le mouvement des
billes.

La comparaison des mouvements, avec ceux observés en présence de poudre composée par des
grains de taille suffisamment importante pour éviter qu’ils ne déposent sur la paroi transparente,
permettra ensuite d’observer et de conclure quant à son influence sur le mouvement de la charge
dans le broyeur et sur l’émission acoustique et vibratoire.

5.2.1 Evolution en fonction de la vitesse de rotation

Dans cette étude, le mouvement des billes et l’émission acoustique et vibratoire du broyeur
sont observés et mesurés en fonction de la vitesse de rotation de la cuve du broyeur. Pour cette
expérimentation, le taux de remplissage de la cuve est le même que celui qui a été préconisé par les
industriels (Mécachrome) pour la réalisation de la mécano-synthèse des aciers ODS à savoir 30%.

Les évolutions de l’amplitude des densités spectrales de puissance acoustique et vibratoire en
fonction de la vitesse de rotation sont présentées figure 5.6.
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FIGURE 5.6: (a) Evolution des densités spectrales de puissance du signal acoustique émis par la cuve
pour différentes vitesses de rotations. (b) Evolution des densités spectrales de puissance du signal

vibratoire émis par la cuve pour différentes vitesses de rotations.

D’après ces figures, le contenu fréquentiel semble le même quel que soit la vitesse de rotation,
en revanche les niveaux diffèrent de façon globale.
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Cette observation peut toutefois être nuancée pour les signaux de faible amplitude, c’est-à-
dire pour les vitesses de rotation de 10 et 130 tours/min. Pour ces vitesses, des pics d’amplitudes
émergent à des fréquences différentes de ceux obtenus pour les vitesses de rotation intermédiaires.
La présence de tels pics pour les mesures acoustiques peut être attribuée au bruit du moteur. En effet
des mesures préliminaires du bruit du moteur à vide en fonction de la vitesse de rotation ont montré
que ce dernier présentait un pic fréquentiel à 4000 Hz, puis à chacune de ses harmoniques (figure
5.7). Les pics observés à 8000 Hz sur la figure 5.6 (a) pour les vitesses de 10 et 130 tours/min
correspondent donc au bruit du moteur. La comparaison de l’énergie acoustique du moteur pour
les différentes vitesses de rotations avec celle de l’émission acoustique de la cuve a montré que
le moteur émettait un bruit avec une énergie 10 fois inférieure à celle de la cuve. Aussi, même
si le bruit du moteur peut être émergent pour certaines vitesses de rotation et pour une bande
fréquentielle donnée, il est raisonnable de conclure qu’il a peu d’influence sur l’émission acoustique
mesurée.
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FIGURE 5.7: Densités spectrales de puissance du signal acoustique émis par le moteur à vide pour
différentes vitesses de rotation.

Les différences observées pour ces deux vitesses, notamment pour les mesures vibratoires peuvent
également être expliquées par les évolutions du mouvement de la charge. Ces différences seront
expliquées lors de l’analyse visuelle.

En considérant que les différences de contenu fréquentiel observées pour les vitesses de 10
et 130 tours/min ne sont pas représentatives de l’évolution globale des émissions acoustiques et
vibratoires en fonction de la vitesse de rotation, il peut être conclu que l’étendu fréquentielle utile
est large bande. L’énergie acoustique est donc calculée sur la bande fréquentielle s’étendant de
2000 Hz à 18000 Hz et l’énergie vibratoire sur la bande fréquentielle comprise entre 4000 Hz et
18000 Hz. Les évolutions obtenues en fonction de la vitesse de rotation sont présentées figure 5.8.

Ces évolutions sous forme de cloche, augmentent toutes les deux progressivement en fonction
de la vitesse de rotation, atteignent un maxima à 70 tours/min puis décroissent jusqu’à la vitesse
maximale de 130 tours/min. De plus lors de leur décroissance, les deux évolutions présentent des
points d’inflexion à 90 tours/min et 110 tours/min.

Les deux quantités acoustique et vibratoire semblent donc apporter la même information quant
à l’évolution du mouvement de la charge. Pour expliquer ce comportement, les évolutions des éner-
gie acoustique et vibratoire sont comparées aux évolutions des descripteurs définis dans la section
5.1.2.2.

La figure 5.9 présente des images obtenues par caméra rapide du mouvement des billes pour
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FIGURE 5.8: Evolution des énergies acoustique et vibratoire en fonction des vitesses de rotation
calculées respectivement sur les bandes [2000-18000] Hz et [4000-18000] Hz.

différentes vitesses de rotations. Ces figures permettent d’identifier les quatre modes de mouve-
ment de la charge définis dans la littérature et décrits par la figure 1.5. Pour les faibles vitesses,
le mode avalanche domine, ce qui se traduit par de faibles niveaux d’énergies acoustique et vibra-
toire. Puis, à mesure que la vitesse augmente, de plus en plus de billes vont participer au mode
cascade. La hauteur du point "shoulder" va progressivement augmenter, de même que l’amplitude
de la trajectoire des billes jusqu’à ce que le mode cataracte fasse son apparition à la vitesse de
60 tours/min. Les deux modes vont ensuite cohabiter. Les niveaux acoustique et vibratoire don-
nés figure 5.8, semblent alors s’amplifier à mesure que la distance parcourue par les billes et leur
nombre s’accroissent. L’amplitude de la trajectoire des billes en mode cataracte augmente et atteint
son maximum à la vitesse de 70 tours/min puis elle décroit sous l’effet de la force centrifuge. Les
hauteurs des points "head" et "impact toe" sont de plus en plus importantes jusqu’à ce qu’une rangée
complète de billes soit collée à la paroi de la cuve à 90 tours/min. A partir de cette vitesse, qui peut
être considérée comme la vitesse critique de rotation, de plus en plus de billes vont se plaquer à la
paroi. Dans le domaine acoustique, cette zone délimitée par la vitesse critique se traduit par une
diminution des niveaux d’énergie. Par ailleurs, à partir de cette vitesse la littérature annonce l’ap-
parition de nouveaux modes cascade et cataracte qui influencerait les billes qui ne sont pas encore
en mode centrifuge [59]. Cependant, dans le cas du broyeur étudié, le mouvement des billes est
très désordonné et aucun mode n’est identifiable à partir de 90 tours/min. Cette différence semble
être liée à la présence des barres de levages et à leur géométrie qui diffère de la littérature. Enfin,
à la vitesse de 130 tours/min la quasi-totalité des billes est collée à la paroi.

Ces images suggèrent donc que les énergies acoustique et vibratoire sont fortement influencées
par l’amplitude de la trajectoire des billes en chute libre, c’est à dire la distance qui sépare le point
de départ de la bille de son point d’arrivé, et également par le nombre de billes qui participent aux
chocs.

Les calculs de l’énergie cinétique moyenne des billes en chute libre et du nombre moyen des
billes qui participent aux impacts tous les quarts de tours permet de quantifier ces évolutions (figure
5.10).

Ces quantités sont calculées pour les vitesses allant de 50 tours/min à 110 tours/min. Le traite-
ment visuel n’a pas été possible en dessous de la vitesse de 50 tours/min car les billes n’étaient pas
en mode cascade ou bien l’amplitude de leur chute ne permettait pas d’avoir une bonne précision
pour le calcul de l’énergie cinétique. Par ailleurs, à partir de 120 tours/min la trajectoire des billes
devient très fortement désordonnée et la composante verticale de la vitesse des billes, lorsqu’elles
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FIGURE 5.9: Captures des vidéos réalisées par caméra rapide à différentes vitesses de rotation de la
cuve.

sont proches de la cuve, évolue très rapidement et tend à prendre plus d’importance que sa com-
posante horizontale du fait de la force centrifuge. De même que pour les faibles vitesses, le calcul
de l’énergie cinétique à partir de 120 tours/min ne serait donc pas représentatif de la réalité, c’est
pourquoi la limite supérieure de l’analyse visuelle a été fixée à 110 tours/min.

Ces deux évolutions présentent également un maximum à la vitesse de 70 tours/min. A cette vi-
tesse les nombres de billes en mode cascade et cataracte sont très proches et l’énergie cinétique des
billes en mode cataracte atteint son maximum. Auparavant, l’énergie cinétique moyenne augmente
de manière quasiment linéaire. Le nombre de billes en chute libre semble en revanche atteindre un
niveau très proche de son maximum dès la vitesse de 60 tours/min. Puis, à partir de 70 tours/min
ces deux quantités évoluent différemment. Le nombre de billes qui impactent la cuve diminue en
continu avec un point d’inflexion à 90 tours/min dans son évolution, alors que l’énergie cinétique
évolue de manière non-monotone et présente une augmentation à la vitesse de 110 tours/min. A
cette vitesse, la majeur partie des billes qui étaient contenues dans la charge située à la base de
la cuve sont entrainées dans un mouvement de chute libre. Puisqu’il n’y a plus de charge pour
interrompre leur chute, la distance parcourue est telle qu’elle entraine alors une augmentation de
l’énergie cinétique moyenne.

D’après la figure 5.10, les maxima des descripteurs mesurés par l’analyse visuelle sont atteints
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FIGURE 5.10: Evolution de l’énergie cinétique Ec et du nombre moyen de billes qui impactent la cuve
par quart de tour en fonction de la vitesse de rotation.

pour la même vitesse de rotation que ceux des énergies acoustique et vibratoire (figure 5.8). Les
évolutions de l’énergie acoustique et vibratoire peuvent donc être corrélées avec celles de l’éner-
gie cinétique moyenne et du nombre de billes qui impactent la cuve tous les quarts de tours. Par
ailleurs, le même point d’inflexion est présent à 90 tours/min pour l’évolution de l’énergie vibra-
toire, acoustique et du nombre du billes en chute libre. Il semblerait que les quantités acoustique
et vibratoire de la cuve soient davantage influencées par le nombre de billes en chute libre. Les
matrices de corrélation qui regroupent les coefficients de corrélation linéaire entre les variables
énergies acoustique ou vibratoire (variable 1), les variables énergie cinétique moyenne(variable 2)
et nombre de billes qui impactent la cuve (variable 3), tendent à étayer cette hypothèse (tableaux
5.1 et 5.2). Le calcul du coefficient de corrélation linéaire rp entre les variables x et y revient à faire
le rapport de la covariance σxy entre ces deux variables, avec le produit de leur écart type σx et σy,
tel que rp =

σxy
σxσy

. Ainsi, les coefficients de corrélation entre les variables 1 et 3 montrent que le

nombre de billes impactant la cuve a une forte influence sur l’évolution de l’énergie acoustique ou
vibratoire. La variable 2, qui est l’énergie cinétique, n’est toutefois pas à exclure pour l’interpréta-
tion des variables acoustiques et vibratoires puisqu’elle a une valeur proche de 0.6.

Energie Ac Ec moyenne Nb billes

Energie Ac 1 0.59 0.8
Ec moyenne 0.59 1 0.29

Nb billes 0.8 0.29 0.1

TABLE 5.1: Matrice de corrélation entre les variables énergie acoustique (Energie Ac), énergie cinétique
moyenne (Ec moyenne) et nombre de billes qui impactent la cuve (Nb billes).

Energie Vib Ec moyenne Nb billes

Energie Vib 1 0.6 0.8
Ec moyenne 0.6 1 0.3

Nb billes 0.8 0.3 0.1

TABLE 5.2: Matrice de corrélation entre les variables énergie vibratoire (Energie Vib), énergie cinétique
moyenne (Ec moyenne) et nombre de billes qui impactent la cuve (Nb billes).
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5.2.2 Evolution en fonction du taux de remplissage de la cuve

Dans cette section, on propose d’examiner l’influence du taux de remplissage sur les émissions
acoustique et vibratoire de la cuve et sur le mouvement des billes. Pour se faire, les mesures ont été
réalisées avec trois taux de remplissages différents (25, 30 et 36%) tels que définis par l’expression
(1.6), le taux intermédiaire étant celui usuellement utilisé pour un broyage d’acier ODS.

Des travaux portant sur les mesures vibratoires sur des broyeurs à charbon ont noté une évo-
lution du contenu fréquentiel des signaux aux hautes fréquences (3500 à 7000 Hz) lorsque le
remplissage de billes évolue [65]. Pour vérifier ce point, les densités spectrales de puissance mesu-
rées pour une vitesse de rotation de 70 tours/min sont présentées en figure 5.11. Dans le cas des
mesures acoustiques, une augmentation de l’amplitude de la DSP mesurée pour le taux de remplis-
sage de 36% peut être observée sur l’ensemble de la bande fréquentielle. Les DSP mesurées pour
les taux de remplissage de 25 et 30% semblent très similaires. Pour les mesures vibratoires, l’am-
plitude des DSP semble également varier, toutefois aucune tendance n’est réellement remarquable.
Les observations des travaux menés par Tang et al ne sont donc pas vérifiées par cette étude. Les
différences importantes dans les dimensions des broyeurs (de l’ordre d’un facteur 10) et de la quan-
tité de billes dans la cuve pourraient en être la cause.
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FIGURE 5.11: (a) Evolution des densités spectrales de puissance du signal acoustique émis par la cuve à
la vitesse de 70 tours/min pour trois taux de remplissage différents. (b) Evolution des densités

spectrales de puissance du signal vibratoire émis par la cuve à la vitesse de 70 tours/min pour trois
taux de remplissage différents.

De même que pour l’analyse réalisée en section 5.2.1, les énergies acoustique et vibratoire sont
calculées pour les trois taux de remplissage en fonction de la vitesse de rotation et comparées
entre elles (figure 5.12). Les évolutions relatives des énergies acoustique et vibratoire semblent
de nouveau être similaires pour un même taux de remplissage. Les écarts d’amplitudes entre les
différents taux de remplissage sont toutefois différents. Ceci pourrait suggérer une différence de
sensibilité au mouvement des billes des émissions acoustique et vibratoire de la cuve.

Les évolutions des énergies mesurées pour les taux de remplissage de 30 et 36% sont très
similaires. Elles présentent un maximum à 70 tours/min puis diminuent au delà de cette vitesse
avec les mêmes point d’inflexion aux vitesses 90 et 110 tours/min. L’évolution du mouvement des
billes présenté précédemment pour un taux de remplissage de 30% est donc très proche du taux de
remplissage de 36%.

Les évolutions des énergies acoustique et vibratoire mesurées pour le taux de remplissage de
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25% diffèrent cependant de celles obtenues pour les taux de remplissage supérieurs. Les amplitudes
des énergies atteignent une valeur seuil dès la vitesse de 60 tours/min. Une légère diminution à
la vitesse de 90 tours/min, suivie d’une faible augmentation, peuvent également être observées
respectivement aux vitesses de 90 et 100 tours/min. Pour expliquer ces évolutions, le mouvement
des billes pour ce taux de remplissage a fait l’objet d’une analyse visuelle (figure 5.13).
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FIGURE 5.12: Evolution des énergies acoustique (a) et vibratoire (b) en fonction des vitesses de rotation
calculées respectivement sur les bandes [2000-18000] Hz et [4000-18000] Hz et pour différents taux

de remplissage de la cuve du broyeur.

D’après la figure 5.13 (b) et de même que pour le taux de remplissage de 30%, le nombre
de billes en chute libre atteint un maximum à 70 tours/min puis diminue. Une forte diminution
de ce nombre à la vitesse de 90 tours/min est également présente, ce qui signifie que la vitesse
critique de rotation est atteinte pour cette même vitesse. En revanche, l’énergie cinétique moyenne
( figure 5.13 (a)) évolue différemment. Elle augmente progressivement jusqu’à son maximum à 100
tours/min et diminue ensuite avec une pente plus importante. Le seuil observé pour les variations
des grandeurs acoustiques et vibratoires peut donc être associé au nombre de billes en chute libre
pour les vitesses inférieures à 90 tours/min et à l’énergie cinétique pour celles qui sont supérieures
et en particulier à 100 tours/min.
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FIGURE 5.13: Evolution de l’énergie cinétique Ec (a) et du nombre moyen de billes qui impactent la
cuve par quart de tour (b) en fonction de la vitesse de rotation et pour différents taux de remplissage.

Les similitudes quant aux évolutions relatives du nombre de billes impactant la cuve entre les
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taux de remplissage à 30 et à 25% signifient que le mouvement des billes reste inchangé quelle que
soit la valeur du taux de remplissage. Cette même observation avait été réalisée par M.H. Wang
lors de ses travaux de simulation numérique [58]. La quantité de billes dans la cuve influence
toutefois l’énergie cinétique moyenne des chocs. Pour un faible taux de remplissage, l’épaisseur de
la charge localisée au niveau de la base de la cuve est moins importante. La chute des billes est
donc interrompue plus tard par cette charge, ce qui permet aux billes d’accumuler plus d’énergie
lors de leur chute.

Par ailleurs, lorsque le taux de remplissage diminue, les grandeurs acoustiques et vibratoires
sont davantage influencées par l’énergie cinétique moyenne. Cela s’explique par l’effet conjugué de
l’augmentation de l’énergie cinétique moyenne et de la diminution du nombre de billes impactant
la cuve. Le fait que les écarts d’amplitudes entre les différents taux de remplissage soient plus
marqués pour les énergies vibratoires, suggère également que ces dernières sont plus influencées
par le nombre de billes en chute libre que les énergies acoustiques.

Enfin, dans son étude, B.Behera [66] avait également observé l’évolution des vibrations en fonc-
tion du taux de remplissage. A l’inverse de ce qui a été observé figure 5.12, il obtient des courbes
dont les amplitudes diminuent lorsque le taux de remplissage augmente. Selon lui cette diminution
s’explique par une réduction de l’énergie cinétique moyenne des billes lorsque le taux de remplis-
sage augmente. Aucune étude visuelle n’est toutefois proposée pour appuyer cette hypothèse. Outre
le fait que la méthode de traitement des données est différente, la différence de tendance pourrait
provenir de la taille du broyeur (diamètre de 90 cm) et de la quantité de billes introduites dans
la cuve (de 140 à 225 kg). Dans son article M.H. Wang a montré qu’au delà d’un certain taux de
remplissage, l’efficacité du broyage diminuait [58]. Il est donc possible que les expériences menées
sur le broyeur de 90 cm de diamètre aient dépassées ce seuil et que l’augmentation du nombre de
billes entrave les mouvements de celles qui sont en chute libre.
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5.3 Détection de la vitesse optimale de rotation pour un remplissage
de la cuve composé de billes et de poudre

Les observations précédentes ont été obtenues dans le cas d’un remplissage de cuve composé
uniquement de billes. Pour se rapprocher au mieux d’une configuration de broyage, une étude
identique a été réalisée en ajoutant un volume de poudre identique à celui qui est prescrit pour la
réalisation d’un broyage d’acier ODS (444 g de poudre pour 3.2kg de billes).

Mis à part l’effet d’amortissement des chocs qui peut être apporté par la présence de la poudre,
la littérature n’est pas unanime sur l’influence que peuvent avoir les poudres sur le mouvement des
billes. Dans leur étude, M.H. Wang et al n’identifient pas de changement notable du mouvement
global de la charge lors de l’introduction de poudre dans leur simulation numérique [58]. En re-
vanche, d’autres travaux identifient la présence d’effets de ségrégation pour certaines vitesses de
rotation, ce qui se traduit par une modification du mouvement des billes et de la distribution de
la charge dans la cuve du broyeur [69, 13]. Aux faibles vitesses de rotation, les grandes particules
tendent à migrer à l’extérieur de la charge. A l’inverse, lorsque les vitesses de rotation sont plus im-
portantes, les billes se déplacent dans la direction opposée au champ d’accélération et les grains de
poudre se dirigent dans sa direction. Il s’agit d’un effet couramment décrit dans les milieux granu-
laires. Pour ces vitesses, une majeure partie de la charge de la poudre est localisée contre les parois
et en particulier au niveau des barres de levage. La trajectoire des billes s’en trouve alors modifiée
puisqu’elles sont moins entraînées par les barres de levage. Cet effet complexe et ses conséquences
sur le mouvement de la charge dépendent bien évidemment de la géométrie de la cuve, ainsi que
de la configuration de remplissage (proportion billes/poudre, taux de remplissage...).

L’objectif de cette section est d’étudier le mouvement global de la charge lorsque des poudres de
taille et morphologie variables sont introduites dans la cuve, et de conclure quant à l’influence que
peut avoir un éventuel changement du mouvement de la charge sur le bruit émis et sur la vibration
de la cuve. Une première étude est réalisée sur un échantillon de poudre d’acier d’un diamètre
moyen suffisamment important pour permettre l’observation du mouvement des billes par caméra
rapide. La seconde étude porte sur l’évolution des énergies acoustique et vibratoire de la cuve
du broyeur en fonction de la vitesse de rotation lorsque de la poudre d’acier ODS est introduite.
Les conclusions de la première étude serviront de base pour l’interprétation de la seconde, c’est
pourquoi la poudre d’acier est qualifiée de poudre "témoin".

5.3.1 Mesures préliminaires avec un échantillon de poudre "témoin"

Une première observation est réalisée en ajoutant une poudre métallique composée de grains
d’acier sphériques, monodisperses et d’une taille suffisamment importante pour que les vidéos réali-
sées par caméra rapide puissent être exploitables, c’est-à-dire que les grains ne sont pas susceptibles
de se déposer sur la paroi en plexiglas transparent (diamètre de 500 µm environ). De même que
précédemment, le mouvement des billes, l’émission acoustique et les vibrations du broyeur sont
observés et mesurés en fonction de la vitesse de rotation de la cuve.

Les amplitudes des densités spectrales de puissance (DSP) acoustique et vibratoire en fonction
de la vitesse de rotation sont présentées en figure 5.14.

Sur les figures 5.14 (a) et (b), l’amplitude globale des DSP décroit de 10 à 5 dB par rapport
aux DSP mesurées lorsque la cuve est remplie uniquement de billes. L’amortissement des chocs
qu’exerce la présence de la poudre semble évident. Le contenu fréquentiel des DSP diffère égale-
ment de ceux obtenus lors des mesures précédentes (figures 5.6). Sur les DSP du signal acoustique,
le niveau en hautes fréquences est davantage atténué et les pics sont lissés. Pour les mesures vi-
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FIGURE 5.14: (a) Evolution des densités spectrales de puissance du signal acoustique émis par la cuve
pour différentes vitesses de rotation lorsque qu’elle est remplie de poudre d’acier, composée de grains

d’un diamètre d’environ 500 µm. (b) Evolution des densités spectrales de puissance du signal
vibratoire émis par la cuve pour différentes vitesses de rotation.

bratoires en revanche, c’est principalement le niveau dans la bande fréquentielle 5 kHz - 13 kHz
qui est atténué. De plus, les écart des DSP acoustique se réduisent progressivement aux hautes
fréquences, contrairement aux observations faites sans la poudre où ces écarts étaient constants. Le
classement hiérarchique entre les différentes courbes reste néanmoins le même sur toute la bande
fréquentielle. Aussi, la bande fréquentielle considérée comme sensible lors des mesures précédentes
pour le calcul des énergies acoustique (calculée sur la bande fréquentielle 2000 Hz à 18000 Hz) et
vibratoire (calculée sur la bande fréquentielle 4000 Hz à 18000 Hz) est conservée. Les évolutions
obtenues en fonction de la vitesse de rotation sont présentées figure 5.15.

0 20 40 60 80 100 120 140
0

0.05

0.1

0.15

0.2

0.25

0.3

0.35

E
ne

rg
ie

 a
co

us
tiq

ue
 (

P
a 

2 )

Vitesses de rotation (tours/min)
0 20 40 60 80 100 120 140

0

0.5

1

1.5

2

2.5

3

3.5
x 10

4

E
ne

rg
ie

 v
ib

ra
to

ire
 (

(m
.s

−
2 )2 )

FIGURE 5.15: Evolution des énergies acoustique (calculée sur la bande fréquentielle 2000 Hz à 18000
Hz) et vibratoire (calculée sur la bande fréquentielle 4000 Hz à 18000 Hz).

Contrairement aux évolutions obtenues lorsque la cuve est uniquement remplie de billes, les
évolutions des énergies acoustique et vibratoire ne sont pas similaires en fonction de la vitesse
de rotation. L’énergie acoustique augmente de manière quasi linéaire jusqu’à 70 tours/min, se
stabilise puis diminue au delà de 90 tours/min. Un léger point d’inflexion à 80 tours/min peut
également être remarqué. Le maximum de l’énergie vibratoire n’est atteint en revanche qu’à partir
de 90 tours/min. Un mécanisme semble donc atténuer davantage les vibrations pour les vitesses
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inférieures à cette dernière. Les évolutions sont ensuite semblables ; les amplitudes des énergies
diminuent avec des changements notables de pente à 110 et 120 tours/min. D’après cette figure,
en supposant que le bruit et les vibrations émis par la cuve sont de nouveau corrélés avec le mou-
vement de la charge, il semblerait que la poudre ait pour effet une modification du mouvement
globale de la charge. Par ailleurs, les différences qui ont été décelées suggèrent que ces deux quan-
tités sont influencées différemment par le mouvement des billes.

Pour comprendre les changements qui ont lieu et leur influence sur les quantités acoustiques,
les évolutions des descripteurs visuels sont de nouveau comparées à celles des énergies acoustique
et vibratoire.

Quelques images instantanées obtenues par caméra rapide sont présentées en figure 5.16. De
même que pour la figure 5.9, les quatre modes de mouvement de la charge qui sont décrits par la
littérature se succèdent sur les images à mesure que la vitesse de rotation augmente. La vitesse cri-
tique parait être décalée à 100 tours/min puisque pour la vitesse inférieure les billes ne recouvrent
pas la totalité de la paroi intérieur de la cuve. Les points de départ des billes en mode cascade et
cataracte ainsi que leurs points d’arrivée semblent se positionner à des hauteurs plus faibles pour
les vitesses allant de 70 à 90 tours/min. Toutefois les modifications du mouvement des billes en
présence de poudre sont difficilement décelables.

10 tours/min 30 tours/min 40 tours/min 50 tours/min

60 tours/min 70 tours/min 80 tours/min 90 tours/min

100 tours/min 110 tours/min 120 tours/min 130 tours/min

FIGURE 5.16: Captures des vidéos réalisées par caméra rapide à différentes vitesses de rotation lorsque
la cuve est remplie de poudre d’acier.
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Les variations des quantités issues des observations visuelles (énergie cinétique et nombre de
chocs) permettent de quantifier les modifications du mouvement de la charge (figure 5.17). Comme
l’illustre cette figure, les évolutions de l’énergie et du nombre de chocs sont dissemblables. L’énergie
cinétique évolue de manière non monotone avec une forte diminution de sa valeur à 80 tours/min,
alors que l’évolution du nombre de billes en chute libre atteint son maximum pour cette même
vitesse ainsi que pour la vitesse suivante avant de chuter de manière brutale.

Les évolutions des quantités acoustiques et vibratoires peuvent alors être en partie expliquées.
L’influence du nombre de billes en chute libre sur le bruit émis et sur le niveau vibratoire semble
de nouveau avérée puisque les maxima des énergies acoustique et vibratoire coïncident avec celui
du nombre de billes à 90 tours/min. En revanche, le léger point d’inflexion présent pour l’éner-
gie acoustique à la vitesse de 80 tours/min suggère que cette quantité acoustique est également
influencée par l’énergie cinétique moyenne.

Par ailleurs, pour les faibles vitesses et en présence de poudre, les amplitudes des vibrations de
la cuve sont plus atténuées que son rayonnement acoustique (figure 5.15). Cette atténuation ne
peut pas seulement s’expliquer par le nombre de billes qui chutent, puisque cette quantité atteint
des valeurs voisines de son maximum dès la vitesse de 60 tours/min. L’observation des images
présentées figure 5.16 permet d’apporter un élément de réponse. Pour les faibles vitesses, une ma-
jorités des billes en chute libre impactent la charge (c’est-à-dire l’ensemble des billes) située au
niveau de la base de la cuve, et ce qu’elles soient en mode cascade ou cataracte lorsqu’il est pré-
sent. Or à l’aide des simulations par DEM, des études ont montré que la plus grande partie de la
poudre est localisée dans la charge [57, 58]. En étant piégés dans la charge de billes, les grains de
poudre sont donc susceptibles d’absorber davantage l’énergie des chocs lorsqu’ils se transmettent à
travers le réseau de contacts des particules. Une fois que les vitesses sont suffisamment importantes
pour que la plupart des billes aient leur point d’impact plus haut que la charge, le niveau vibratoire
augmente, ce qui s’illustre par un changement de pente de l’évolution de l’énergie vibratoire après
60 tours/min. Le léger point d’inflexion à 80 tours/min de l’énergie vibratoire pourrait être lui aussi
influencé par l’énergie cinétique moyenne mais à une proportion moins importante que l’énergie
acoustique.
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FIGURE 5.17: Evolution de l’énergie cinétique Ec et du nombre moyen de billes qui impactent la cuve
par quart de tour en fonction de la vitesse de rotation.

La diminution de l’énergie cinétique à 80 tours/min, et donc des énergies acoustique et vi-
bratoire, sont la conséquence d’une modification de la trajectoire des billes et en particulier de la
disposition même de la charge située au niveau de la base de la cuve (délimitée par les points
"shoulder" et "bulk toe"). A cette vitesse, la majorité des billes en chute libre est en mode cascade
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(3 fois plus de billes que pour le mode cataracte). La figure 5.18 qui décrit l’évolution des hauteurs
des descripteurs définis dans la figure 5.5, montre que les positions des points "shoulder" et "bulk
toe" s’abaissent à 80 tours/min lorsque la poudre a été introduite dans la cuve. Cette diminution
globale de la hauteur des point de départ et d’impacts des billes en mode cascade a pour effet
une diminution l’amplitude de leur chute et par conséquent une diminution de l’énergie cinétique
moyenne. Un changement de la trajectoire des billes en mode cataracte, illustré par une diminution
de la hauteur du point "impact toe", peut également être remarqué. Ces glissements pourraient être
la conséquence de la présence d’un effet de ségrégation qui a été décrit précédemment. Lorsque
la vitesse augmente, les particules contenues dans la charge migrent jusqu’aux parois de la cuve.
Elles forment alors une couche intermédiaire entre les billes et la paroi de la cuve qui peut jouer
le rôle d’effet de roulement et entrainer ainsi un glissement de l’ensemble de la charge et donc un
décalage des points "Shoulder" et "Bulk toe".
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FIGURE 5.18: (a) Evolution de la hauteur des poitns "Shoulder" et "Head" en fonction de la vitesse de
rotation avec et sans l’introduction de poudre "témoin" dans la cuve. (b) Evolution de la hauteur des

poitns "Bulk toe" et "Impact toe".

5.3.2 Mesures sur un échantillon de poudre d’acier ODS non broyée

Les études précédentes ont permis d’élaborer une base de réflexion pour l’interprétation de
l’évolution des mesures acoustiques et vibratoires en fonction de la vitesse de rotation, notamment
en les corrélant avec l’évolution du mouvement de l’ensemble des particules contenues dans la
cuve. Les paramètres influents sur les grandeurs acoustiques ayant été identifiés, il est maintenant
possible d’interpréter les mesures réalisées sur un échantillon de poudre d’aciers ODS non broyée
en l’absence de support visuel. Pour ces mesures, la configuration de remplissage est identique à
celle prescrite pour la mise en oeuvre d’un broyage d’aciers ODS.

La figure 5.19 présente les densités spectrales de puissance mesurées. De même que pour les
mesures réalisées sur un échantillon de poudre "témoin" (cf figure 5.14), une diminution globale
des amplitudes peut être observée. Toutefois, ces diminutions sont globales sur toute la bande
fréquentielle alors que les diminutions observées précédemment avaient lieu pour des bandes fré-
quentielles localisées en hautes fréquences pour l’acoustique et en moyenne fréquence pour les
vibrations.

Les évolutions des énergies acoustique et vibratoire sont présentées figure 5.20. En comparai-
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FIGURE 5.19: (a) Evolution des densités spectrales de puissance du signal acoustique émis par la cuve
pour différentes vitesses de rotation lorsque qu’elle est remplie de poudre d’acier ODS non broyée. (b)
Evolution des densités spectrales de puissance du signal vibratoire émis par la cuve pour différentes

vitesses de rotation.

son des énergies mesurées pour un remplissage composé uniquement de billes, celles-ci ont une
amplitude 10 fois inférieures. L’effet d’amortissement des chocs avec la poudre ODS est donc da-
vantage mis en évidence puisque l’atténuation produite par la poudre "témoin" était deux fois moins
importante.

En outre, les évolutions des énergies sont identiques et fortement non-monotones. Les énergies
augmentent tout d’abord de manière non linéaire jusqu’à 60 tours/min. Au delà de cette vitesse
elles décroissent et atteignent un seuil minimum à 80 tours/min. Un second pic avec un maximum
à 96 tours/min d’une amplitude bien plus importante que le premier fait ensuite son apparition.

De même que précédemment la similitude des courbes d’énergies acoustique et vibratoire sous-
entend que ces deux grandeurs apportent le même type d’information quant au mouvement de
l’ensemble de la charge. Par ailleurs, l’amplitude des vibrations semble de nouveau être davantage
atténuée pour les vitesses inférieures à 90 tours/min. La diminution des énergies à 80 tours/min
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est beaucoup plus accentuée que celle observée pour la poudre "témoin". Cela suggère une mo-
dification de la trajectoire des billes (par la présence d’un effet de ségrégation plus marqué) qui
aurait pour conséquence une diminution de l’énergie cinétique plus conséquente qu’auparavant.
L’augmentation de la disparité de taille entre les particules de poudre ODS et les billes en serait la
cause.

La seconde phase décroissante des énergies permet d’estimer la vitesse critique de rotation
entre 100 et 110 tours/min. L’introduction de la poudre a donc également pour effet une aug-
mentation de cette vitesse limite. Ceci peut aussi s’expliquer par l’effet de ségrégation qui a pour
conséquence une modification de la trajectoire. Pour les très grandes vitesses de rotation, la quasi
totalité des grains de poudre est plaqués sur la paroi de la cuve et forme une couche intermédiaire
entre cette dernière et les billes. La distance des billes par rapport au centre de la cuve s’en trouve
alors diminuée. Les billes ont donc besoin d’une vitesse angulaire plus importante pour palier cette
diminution, se plaquer à la paroi et compenser leur poids (eq 1.1).
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FIGURE 5.20: Evolution des énergies acoustique (calculée sur la bande fréquentielle 2000 Hz à 18000
Hz) et vibratoire (calculée sur la bande fréquentielle 4000 Hz à 18000 Hz) lorsque de la poudre

d’acier ODS non broyée est introduite dans la cuve.

La vitesse de rotation prescrite par les industriels pour un broyage d’acier ODS est fixée à 87 %
de la vitesse critique, calculée par l’équation 1.4 et qui considère une configuration de remplissage
composée uniquement de billes. Pour ce broyeur elle correspond à 80 tours/min. Or les mesures
réalisées ont permis d’associer cette vitesse à un minimum de l’énergie cinétique.

La forte augmentation des énergies acoustique et vibratoire observée pour les vitesses comprises
entre 90 et 100 tours/min correspond à un accroissement du nombre de billes en chute libre et de
l’énergie cinétique. Toutefois il a été montré que ce maximum des grandeurs acoustiques était
corrélé aux impacts de billes principalement localisés sur les parois de la cuve et donc non efficaces
pour le broyage de la poudre. La vitesse correspondant aux maxima des énergies acoustique et
vibratoire n’est donc pas à retenir pour un broyage.

En dessous de 90 tours/min, l’amplitude relative de l’énergie vibratoire par rapport à son maxi-
mum à 96 tours/min reste inférieure à celle de l’énergie acoustique. L’amplitude des vibrations
est donc plus atténuée ce qui signifie que la majeure partie des billes impactent la charge où est
concentrée la poudre. Par ailleurs, la forte sensibilité des grandeurs acoustiques à l’énergie ciné-
tique, précédemment mise en évidence, suggère que cette dernière est plus importante pour les
vitesses comprises entre 60 et 78 tours/min que pour celles comprises entre 82 et 88 tours/min.
Par ailleurs, au delà de 80 tours/min le nombre de billes impactant la cuve augmente progressi-
vement même s’il reste minoritaire en dessous de 90 tours/min. Pour les vitesses inférieure à 80
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tours/min, ce nombre est très faible mais la fréquence des salves de chocs s’en trouve diminuée
(nombre de salves/minutes).

En conclusion, l’optimisation de la vitesse de rotation du broyeur consiste en un choix judicieux
entre favoriser l’énergie cinétique des chocs et leur nombre ou bien la fréquence des salves de
chocs. La mécano-synthèse étant un procédé complexe, seuls de nouveaux broyages à des vitesses
de rotations différentes pourraient permettre de trancher.

5.4 Discussions et conclusion du chapitre

Les mesures acoustiques et vibratoires en fonction de la vitesse de rotation lorsque la cuve est
uniquement remplie de billes ont montré que l’émission sonore et les vibrations du broyeur sont
fortement corrélées au mouvement de la charge contenue dans la cuve. L’évolution des énergies
acoustique et vibratoire en fonction de la vitesse de rotation prennent la forme d’une cloche, dont
les maxima coïncident avec ceux de l’énergie cinétique moyenne et du nombre de billes en chute
libre par quart de tour.

Les mesures réalisées pour différents taux de remplissage ont montré que les énergies acous-
tiques et vibratoires sont davantage influencées par l’énergie cinétique moyenne lorsque le taux
diminue, en particulier pour les grandeurs acoustiques. En revanche lorsqu’il augmente, le nombre
de chocs par quart de tour voit son influence croître. Par ailleurs, une augmentation du taux de
remplissage entraine un accroissement du nombre de billes en chute libre ce qui conduit à l’aug-
mentation de l’amplitude des niveaux acoustiques et vibratoires de la cuve. Les différences relevées
avec la littérature suggèrent qu’au delà d’un certain seuil de remplissage, cette tendance s’inverse
[58]. Les mesures réalisées pour un remplissage de cuve composé uniquement de billes ont montré
que la vitesse critique de rotation est bien identifiée par l’expression définie par Rose et Sullivan
(eq 1.6) et ce, quelque soit le taux de remplissage.

Lorsque la poudre est ajoutée au reste de la charge, le mouvement des billes s’en trouve modifié.
Cette modification est de plus en plus marquée à mesure que la différence entre la taille des grains
de poudre et celle des billes augmente. La vitesse critique de rotation augmente d’autant plus
que la taille des grains de poudre diminue. Ce mécanisme serait lié à la présence d’un effet de
ségrégation qui, pour les fortes vitesses, entrainerait les grains de poudre à migrer contre les parois
de cuve, à l’inverse des billes qui seraient entrainées vers le centre de la cuve. Dans le domaine
acoustique, cette modification du mouvement se traduit par une modification de l’évolution des
énergies acoustique et vibratoire en fonction de la vitesse de rotation de la cuve. Ces évolutions
deviennent non monotones avec un minimum à la vitesse de 80 tours/min. L’analyse visuelle, qui
a été réalisée avec un échantillon de poudre "témoin", a montré que ce minimum coïncidait avec
une diminution de l’énergie cinétique moyenne.

Lorsque le remplissage est composé de billes et de poudre, l’énergie acoustique est un peu plus
corrélée avec l’énergie cinétique. Cela pourrait être lié au fait qu’en présence de poudre, les chocs
sont amortis et donc que le bruit aérien des chocs, localisés en surface de la charge, prend plus
d’importance.

La comparaison des évolutions des énergies acoustique et vibratoire en fonction de la vitesse
de rotation, lorsque leur amplitude est normalisée avec leur maxima à 96 tours/min, a montré que
l’énergie vibratoire est plus atténuée pour les vitesses inférieures à 90 tours/min. Cette diminution
est liée au fait que pour ces vitesses, la majorité des billes en chute libre impacte principalement la
charge de billes située au niveau de la base de la cuve et où la poudre est principalement localisée.
Cette atténuation est donc liée à la présence de la poudre qui absorbe une partie des chocs. Lorsque
la différence entre les amplitudes normalisées de l’énergie vibratoire et celles de l’énergie acous-
tique est nulle, cela signifie que la majorité des chocs n’est plus atténuée et donc que les impacts
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sont localisés sur les parois de la cuve.
Les maxima des énergies acoustique et vibratoire correspondent à un maximum de l’énergie

cinétique moyenne et du nombre de billes en chute libre. Toutefois pour ces vitesses, les chocs sont
principalement localisés au niveau des parois de la cuve. Ils ne participent donc pas au broyage.

La vitesse actuelle de broyage, qui est de 80 tours/min, correspond à un minimum de l’énergie
cinétique. Pour augmenter cette énergie cinétique, il faudrait, soit diminuer la vitesse de rotation
du broyage, ce qui augmenterait le nombre de billes qui impactent la charge où est contenu la
poudre mais qui diminuerait la fréquence des salves de choc, soit augmenter la vitesse de rotation
ce qui aurait l’effet inverse.

En conclusion, il faudrait réaliser de nouveaux broyages pour tester l’influence de ces différentes
conditions de broyage sur les matériaux finaux. Quoi qu’il en soit, cette étude a montré l’utilité de la
mesure des énergies acoustique et vibratoire pour l’interprétation du mouvement de la charge dans
la cuve et donc pour l’optimisation de la vitesse de rotation du broyeur. Par ailleurs il a également
été montré que les mesures acoustiques et vibratoires apportent des informations complémentaires,
ce qui n’a pas été encore abordé dans la littérature.

Au cours de leurs mesures vibratoires, Behera et al n’avaient pas observé une évolution non
monotone de l’amplitude des vibrations [66]. Cela peut être lié aux dimensions du broyeur, au
remplissage de ce dernier, qui est bien plus important et à la différence de taille entre les billes et le
matériau à broyer. Cela signifie donc que le mouvement de l’ensemble de la charge est extrêmement
sensible au design du broyeur et à son chargement. Il est donc nécessaire de réaliser de nouvelles
mesures acoustiques pour chaque broyeur considéré ou le développement de modèles mécaniques
permettant de prendre en compte, sous forme de paramètres, les dimensions de la cuve, le nombre
de barres de levage et les quantités de billes et de poudre.



Chapitre 6

ECOUTE ACOUSTIQUE ET VIBRATOIRE LORS DU

PROCESSUS DE BROYAGE

Durant le broyage, les grains de poudre subissent en continu des mécanismes de déformation,
de soudage à froid et de fragmentation. Plusieurs étapes se succèdent durant lesquelles ces méca-
nismes vont être à tour de rôle dominants, puis s’équilibrer (chapitre 1), jusqu’à ce que les grains
de poudre atteignent un état pour lequel le stockage de l’énergie devient impossible, c’est-à-dire
que ces mécanismes vont cesser.

Outre la présence des mécanismes de déformation plastique responsables de l’évolution de la
taille des grains, de leur forme et de leur microstructure, d’autres mécanismes susceptibles d’altérer
le procédé métallurgique peuvent également faire leur apparition durant le broyage. Leur présence
qui nécessiterait une modification des paramètres de broyage pour les annihiler (vitesse de rotation
de la cuve, atmosphère) ou bien dans le cas critique une interruption définitive du procédé, reste
toutefois indétectable de part l’opacité de la cuve.

Un grand nombre d’opérateurs ont perçu une modification du bruit émis par la cuve de broyeurs
à boulets lors du broyage des aciers ODS. Cela sous-entend donc que la succession des mécanismes
de déformation plastique, ou bien la présence de mécanismes non désirés, sont susceptibles d’être
détectées par des mesures acoustiques et vibratoires.

L’objectif de ce chapitre est de suivre le processus de broyage par des mesures acoustiques et
vibratoires et de conclure quant à l’influence de la présence des différents mécanismes sur l’évo-
lution des grandeurs acoustiques et vibratoires. La première étude consiste à réaliser des mesures
acoustiques et vibratoires du broyeur instrumenté du LAUM en cours de broyage. La seconde étude
propose d’étudier les évolutions des signaux acoustiques et vibratoires lorsqu’ils sont uniquement
influencés par les variations granulométriques de la poudre. Pour ce faire, les mesures ont été réa-
lisées sur les échantillons de poudres d’acier ODS fournis par Mécachrome et extraits à différentes
étapes de broyage.

6.1 Ecoute acoustique et vibratoire d’un broyage réalisé sous air

Cette première étude consiste à suivre le signal acoustique émis par la cuve du broyeur lorsqu’un
broyage de 176h est lancé. Le broyage a été réalisé en suivant le protocole prescrit par Mécachrome
pour le broyage de poudre d’acier ODS (lot NX797 à 99.3%, de MY2O3 à 0.2% et de MTiH2 à
0.3%), c’est à dire avec un rapport de poids poudre/billes de 13%, un taux de remplissage de 30%
(soit 3.26 kg de billes) et une vitesse de rotation de 80 tours/min (soit 87% de la vitesse critique de
rotation donnée par l’équation 1.4). Seule l’atmosphère de broyage différait de celle usuellement
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utilisée, puisque dans ce cas là le broyage a été réalisé sous air et non sous argon (pour des raisons
matérielles liées à des problèmes d’étanchéité).

Le montage expérimental reste identique à celui qui a été présenté figure 5.2. A l’issue des
mesures, une base de données contenant les enregistrements acoustiques et vibratoires a pu être
constituée. Elle est composée d’enregistrements de 30 secondes acquis toutes les heures.

6.1.1 Choix de la bande fréquentielle pour le traitement

La première étape du traitement a consisté en un découpage des signaux temporels et en un
calcul des DSP tel que cela a été décrit en section 5.1.2.1. La superposition des DSP des grandeurs
acoustiques et vibratoires mesurées en cours de broyage permet ensuite d’observer l’évolution du
contenu fréquentiel des signaux (figure 6.1). D’après la figure 6.1 (a), il semble que l’influence du
broyage sur les signaux acoustiques de la cuve soit croissante à mesure que la fréquence augmente.
Dans le cas des mesures vibratoires, l’écart entre les amplitudes des DSP augmente progressivement
aux basses fréquences puis semble se stabiliser dès la fréquence de 4000 Hz environ (6.1 (b)).
L’effet du broyage sur le contenu fréquentiel des signaux peut alors être quantifié par le calcul des
écarts normalisés ∆DSP (eq. 5.1) entre les amplitudes des DSP par point fréquentiel (figure 6.2).
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FIGURE 6.1: Densités spectrales de puissance obtenues pour différentes étapes :
(a) signal acoustique ;
(b) signal vibratoire.

Sur la figure 6.2 (a), l’écart ∆DSP entre les amplitudes des DSP des signaux acoustiques semble
bien augmenter progressivement, à quelques fluctuations près, en fonction de la fréquence.

Pour les mesures vibratoires, l’écart entre les amplitudes s’accentue faiblement de 1000 à 4000
Hz. Au delà de cette fréquence, des fluctuations autour d’une valeur moyenne qui augmente fai-
blement et qui est délimitée par deux sauts importants autour des fréquences de 5000 Hz et 17000
Hz, peuvent ensuite être observées. Le report sur la figure 6.1 (b) permet d’associer ce second saut
de ∆DSP à des modifications ponctuelles du contenu fréquentiel, c’est-à-dire qu’elles ne concernent
pas la globalité des enregistrements.

En supposant que les évolutions des signaux caractérisant les changements qui ont lieu du-
rant le broyage sont localisées dans les bandes fréquentielles pour lesquelles les écarts augmentent
le plus, il est possible de définir une bande fréquentielle utile pour le calcul des énergies acous-
tiques et vibratoires. A partir des observations précédentes et en fixant arbitrairement la bande
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utile d’analyse des signaux telle que ∆DSP ≥ 35%, les énergies acoustiques et vibratoires sont
calculées respectivement pour les bandes fréquentielles [6000 - 18000] Hz et [4000 - 16000] Hz.
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FIGURE 6.2: Calcul des écarts normalisés entre les amplitudes des DSP mesurées en cours de broyage
par point fréquentiel, (a) mesures acoustiques et (b) mesures vibratoires.

6.1.2 Evolution des énergies acoustiques et vibratoires

L’évolution des énergies acoustiques et vibratoires dans les bandes fréquentielles retenues est
présentée figure 6.3. Les énergies moyennes sur plusieurs salves de chocs (c’est à dire sur plu-
sieurs segments temporels) ainsi que leur écart type sont calculées toutes les heures. Par soucis de
lisibilité, les barres d’erreurs ne sont représentées que toutes les cinq heures.
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FIGURE 6.3: (a) Energie acoustique durant le broyage (calculée sur la bande fréquentielle [6000 -
18000] Hz). (b) Energie vibratoire durant le broyage (calculée sur la bande fréquentielle [4000 -

16000] Hz).

Ces deux grandeurs présentent une forte augmentation en début de broyage qui s’interrompt
lorsqu’elles atteignent chacune une valeur maximale. Ces maxima ne sont toutefois pas obtenus
pour les mêmes durées de broyage. Dans le cas des mesures acoustiques la valeur maximale est
atteinte après 15 heures de broyage alors que pour les mesures vibratoires elle intervient dès 5h
de broyage. Un second pic d’amplitude inférieure au précédent peut toutefois être détecté pour la
durée de broyage de 15h.
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Au delà de ses maxima, l’énergie acoustique présente une évolution non monotone au cours du
broyage. Elle diminue fortement tout d’abord, après 50h de broyage elle se stabilise avec de légères
fluctuations et enfin elle présente une seconde diminution après 140h de broyage. L’énergie vibra-
toire suit une évolution similaire à l’énergie acoustique avec toutefois une légère augmentation à
150h.

La diminution des énergies qui intervient dès 15h de broyage laisse supposer l’intervention
d’un mécanisme responsable de l’atténuation des chocs. Les caractérisations morphologiques des
poudres broyées sous air du CEA ont rapporté une diminution continue de la taille des particules,
du fait des contaminations par les oxydes sur les surfaces des grains, plutôt qu’une augmentation
suivie ensuite d’une diminution comme il est annoncé dans la littérature [4]. Les évolutions des
énergies pourraient donc être liées à une modification du mouvement global des billes lors de la
rotation de la cuve du fait de la diminution de la taille des grains (présence de l’effet de ségrégation)
ou bien à une modification de leur propriété élastique induite par les chocs successifs. Une autre
explication serait que cet amortissement progressif soit lié à la présence de colmatage des grains de
poudre sur les parois de la cuve. L’ouverture de la cuve du broyeur après 176h de broyage révèle en
effet la présence de colmatage (figure 6.4). Le suivi de l’énergie acoustique et vibratoire en cours
de broyage pourrait donc être soit un indicateur de la présence de colmatage, soit un indicateur de
l’évolution de la nature des poudres.

FIGURE 6.4: Photo de la cuve ouverte après 176h de broyage avec présence de colmatage.

De nouvelles mesures réalisées sur un échantillon de poudre obtenu en fin de broyage (176h)
et pour lequel le colmatage a été supprimé a permis de répondre en partie à cette question. La
figure 6.5 présente la superposition des DSP calculées à partir d’enregistrements réalisés en début
de broyage (poudre initiale), en fin de broyage avec la présence de colmatage (poudre broyée 176h
+ colmatage) et sur l’échantillon de poudre broyée 176h sans colmatage (poudre broyée 176h).
Pour les enregistrements acoustiques, cette figure montre une atténuation de l’amplitude de la DSP
en présence de colmatage. En revanche, lorsque le colmatage est supprimé et que la poudre a été
broyée 176h, l’amplitude augmente sur une plus large bande fréquentielle. Ces observations sont
semblables pour les mesures vibratoires bien que la diminution des amplitudes en présence de
colmatage soit moins visible.

D’après cette étude, l’évolution de la nature des grains est caractérisée par une augmentation
globale de l’amplitude des DSP et donc des énergies acoustiques et vibratoires du signal émis par
la cuve. A l’inverse, la présence de colmatage entraine une diminution de l’amplitude des chocs
dans le domaine des hautes fréquences, masquant ainsi les informations utiles quant à l’évolution
de la nature des grains. Par ailleurs, la figure 6.5 suggère que l’énergie acoustique est plus sensible
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à la présence de colmatage. De plus, l’expérience des opérateurs lors des broyages par broyeurs à
boulets a révélé l’existence de la succession de cycles de colmatage et décolmatage. Les fluctuations
observées lors de la décroissance des énergies sur la figure 6.3 pourraient donc être liées à la
présence de tels cycles.
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FIGURE 6.5: Densités spectrales de puissance calculées à partir d’enregistrements réalisés en début de
broyage (Poudre non broyée), en fin de broyage avec la présence de colmatage (Poudre broyée 176h +

colmatage) et lorsque le colmatage a été retiré (Poudre broyée 176h) :
(a) signal acoustique ;
(b) signal vibratoire.

6.2 Mesures sur des échantillons de poudre d’acier ODS extraits à
différentes étapes de broyage

Pour étudier indépendamment l’influence des variations de la granulométrie des échantillons
de poudre en cours de broyage, de nouvelles mesures sont réalisées sur des échantillons de poudre
d’acier ODS fournis par Mécachrome et extraits à différentes étapes de broyage (0h, 44h, 88h, 176h
et 352h). Les caractéristiques morphologiques des grains (tailles, polydispersité et formes) ont été
présentées dans le chapitre 1 (figures 4.2, 1.10 et 1.11.).

Les contenus fréquentiels des signaux mesurés pour les différents échantillons de poudre sont
présentés figure 6.6. Ces figures présentent une augmentation de l’amplitude des DSP dès 44h
de broyage, que ce soit pour les mesures acoustiques ou vibratoires. La sélection de la bande fré-
quentielle utile pour le calcul des énergies est réalisée à partir du calcul de l’écart normalisé. Son
évolution sur toute la bande fréquentielle efficace des transducteurs est représentée figure 6.7.

D’après la figure 6.7 (a), les écarts entre les amplitudes augmentent progressivement en fonc-
tion de la fréquence. Cette évolution est donc semblable à celle qui avait été observée lors des
acquisitions en cours de broyage, à ceci près que les valeurs de ∆DSP sont deux fois plus petites.
Dans le cas des mesures vibratoires, l’écart est proche de 15% en dessous de 4000 Hz, puis au delà
de grandes fluctuations autour de 40% apparaissent. Les bandes fréquentielles utiles qui avaient
été sélectionnées pour le calcul des énergies acoustiques et vibratoires lors de l’étude précédente
peuvent donc être conservées.
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FIGURE 6.6: Densités spectrales de puissance mesurées à la vitesse de 80 tours/min pour des
échantillons de poudres d’acier ODS extraits à différentes étapes de broyage :

(a) signal acoustique ;
(b) signal vibratoire.
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FIGURE 6.7: Calcul des écarts normalisés entre les amplitudes des DSP par points fréquentiels, (a)
mesures acoustiques et (b) mesures vibratoires.

Les énergies acoustiques et vibratoires mesurées pour les différents échantillons de poudre sont
données figure 6.8. D’après ces figures, le broyage jusqu’à 88h des échantillons de poudre entraine
une augmentation de l’amplitude des signaux acoustiques et vibratoires émis par la cuve du broyeur.
Au delà, l’amplitude des vibrations se stabilise pour l’échantillon suivant (176h), puis décroit avec
une pente moins importante que celle de la croissance. L’évolution de l’amplitude des signaux
acoustiques diffère légèrement des mesures vibratoires en diminuant dès 88h de broyage.

Une augmentation similaire de l’amplitude des vibrations avait été observée lors des mesures
réalisées par l’équipe de Behera & al [66]. Ces derniers s’étaient intéressés à l’évolution des vi-
brations durant une heure de broyage de poudre d’argile, lorsqu’il est réalisé par un broyeur de
laboratoire de 90 cm de diamètre. Ils observent une augmentation progressive de l’amplitude des
vibrations sur les 25 premières minutes de broyage puis une stabilisation. Selon eux, l’absorption
des vibrations est liée à l’énergie transmise au mécanisme de fracture des grains. A mesure que le
matériel à broyer se raréfie, les vibrations sont de moins en moins absorbées.

Une telle augmentation des énergies acoustique et vibratoire est également observable sur les
échantillons broyés jusqu’à 88h de broyage. Toutefois, l’analyse de la granulométrie des échan-
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tillons extraits à différentes étapes de broyage (figure 1.10) témoigne de la succession des mé-
canismes de déformation et de soudage lorsque la taille augmente en début de broyage, puis de
l’intervention progressive du mécanisme de fracture après 88h de broyage lorsque qu’elle diminue.
Aussi, l’augmentation des énergies ne peut pas s’expliquer dans le cas des aciers ODS par la présence
du mécanisme de fracture. En revanche, cette diminution progressive de l’absorption des chocs par
les grains pourrait traduire la présence d’un mécanisme d’écrouissage en début de broyage, qui
se caractérise par une augmentation progressive de la dureté des grains. Une telle évolution des
propriétés élastiques des grains avait été mentionnée dans le cas du procédé de mécano-synthèse
[67, 68]. La valeur seuil de l’amplitude des énergies qui peut être observée après 88h de broyage,
pourrait être associée à un état proche de la limite d’écrouissage des grains, c’est-à-dire que le ma-
tériau qui compose les grains a atteint sa limite de plasticité. Les grains ne peuvent alors plus se
déformer et sont davantage sujets aux mécanismes de fracture. Au delà, les grains ne sont plus su-
jets aux déformations mais uniquement au mécanisme de fracture, ce qui dans le cas d’un broyage
réel pourrait se caractériser par une diminution des énergies, comme l’a montré l’équipe de Behera
& al [66].

Le chapitre précédent a montré qu’à la vitesse de rotation de 80 tours/min, les grandeurs acous-
tiques et vibratoires étaient influencées par l’énergie cinétique moyenne des billes. Par ailleurs, à
cette même vitesse le mouvement des billes est très fortement modifié par l’effet de ségrégation.
L’analyse granulométrique présente une augmentation de la polydispersité de l’échantillon broyé
176h et une diminution de la taille moyenne des particules en particulier après 352h de broyage
(figures 1.10 et 1.11). Pour ces échantillons, l’effet de ségrégation est donc susceptible d’être da-
vantage présent. En outre, la sensibilité plus marquée des grandeurs acoustiques aux évolutions
de l’énergie cinétique moyenne par rapport à l’énergie vibratoire a également été remarquée lors
du chapitre précèdent. La diminution des énergies et en particulier pour les énergies acoustiques,
observée à partir de l’échantillon de 88h, pourrait donc être liée à une modification de l’énergie
cinétique des billes, elle même induite par une modification du mouvement global de la charge
dans la cuve.
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FIGURE 6.8: (a) Energies acoustiques calculées sur la bande [6000 - 18000] Hz et (b) énergies
vibratoires calculées sur la bande [4000 - 16000] Hz pour des échantillons de poudre d’acier ODS

extraits à différentes étapes de broyage.

Les études précédentes menées sur l’évolution des grandeurs acoustiques et vibratoires en fonc-
tion de la vitesse de rotation de la cuve, ont mis en évidence leur forte sensibilité à la ductilité des
grains pour les vitesses inférieures à 90 tours/min (en particulier pour les mesures vibratoires) et à
leur morphologie pour les vitesses qui sont supérieures. De nouvelles mesures sont donc réalisées



100 6 Ecoute acoustique et vibratoire lors du processus de broyage

pour observer l’évolution de l’amplitude des émissions acoustiques et vibratoires en fonction de la
vitesse de rotation, et ce pour les différents échantillons de poudre d’acier ODS (figure 6.9).

Sur la figure 6.9 (b) et pour les vitesses inférieures à 90 tours/min, l’amplitude des vibrations
reste maximale pour l’échantillon broyé 88h. Par ailleurs, le classement en amplitude qui avait
été observé à la vitesse de 80 tours/min (figure 6.8) est conservé pour les autres vitesses excepté
à 60 tours/min. L’hypothèse selon laquelle les grains subissent un renforcement progressif de la
dureté jusqu’à 88h de broyage est donc plausible puisque l’atténuation des vibrations est minimale
pour cet échantillon, et ce sur toute la bande de vitesse pour laquelle les mesures vibratoires sont
particulièrement sensibles à l’amortissement induit par la présence de la poudre (chapitre 5).

L’échantillon de poudre initiale (broyée 0h) atteint un premier maxima à 60 tours/min alors
que les autres échantillons présentent un maxima à 70 tours/min. Par ailleurs, les seconds maxima
observés pour les vitesses supérieures à 90 tours/min ne sont pas atteints pour les mêmes vitesses
de rotation. Ces différences suggèrent une modification du mouvement de la charge à l’intérieur
de la cuve au cours du broyage. Les caractérisations des échantillons données au chapitre 1 font
état d’une modification de la morphologie (taille, polydispersité et forme) en fonction du temps
de broyage. Il a également été montré que l’effet de ségrégation est d’autant plus présent et donc
influent sur le mouvement des billes à mesure que la taille des grains de poudre diminue (décalage
des maxima vers la droite). On pourrait donc s’attendre à ce que les vitesses pour lesquelles les
maxima sont atteints suivent l’évolution de la taille des grains. Or, la figure 6.10 ne décrit pas une
telle tendance. Cela suggère l’influence d’autres caractéristiques des grains sur le mouvement global
de la charge. La forme des grains, plus aplatie pour certains échantillons, pourrait par exemple être
susceptible de limiter l’effet de glissement de la couche intermédiaire que forme les grains de
poudre aux fortes vitesses et par conséquent modifier le mouvement des billes (chapitre 5).

6.3 Conclusion

La première étape du travail qui consistait à réaliser une écoute acoustique et vibratoire le
long d’un broyage de 176h sous air a montré la sensibilité des grandeurs acoustiques et vibratoires
au mécanisme de colmatage de la poudre sur les parois de la cuve, en particulier pour l’énergie
acoustique. Ainsi, le colmatage est le phénomène principal expliquant les évolutions des énergies
acoustique et vibratoire mesurées. Sa présence se traduit par une diminution de l’amplitude du
signal acoustique et vibratoire.

En outre, les mesures réalisées sur des échantillons de poudres d’acier ODS broyées par Méca-
chrome et extraits à différentes étapes de broyage, décrivent une augmentation de l’amplitude des
vibrations et de l’émission acoustique jusqu’à environ 88h de broyage. Cette augmentation a pu être
corrélée par un renforcement progressif de la dureté des grains sous l’effet des déformations plas-
tiques [67, 68, 66]. Au delà de 88h de broyage, les énergies acoustiques et vibratoires se stabilisent
et/ou diminuent. Ce temps de broyage seuil pourrait être lié à l’obtention d’un état limite de dureté
des grains au delà duquel les mécanismes de déformation plastique des grains s’interrompent au
profit des mécanismes de fracture. [67, 68].

Les évolutions des énergies acoustique et vibratoire en fonction de la vitesse de rotation du
broyeur et pour les échantillons de poudre extraits à différentes étapes de broyage ont également
été observées. Ces mesures révèlent qu’en dessous de 84 tours/min les énergies sont principalement
influencées par la ductilité du matériel à broyer. Au delà, ce sont principalement les évolutions de
la taille des grains qui influencent les grandeurs acoustiques et vibratoires, notamment par le biais
de l’effet de ségrégation. Les interprétations quant aux variations de la granulométrie des grains
en cours de broyage par les écoutes acoustiques et vibratoires sont néanmoins délicates, en partie
à cause des variations de la forme des grains. En effet, la non-sphéricité des grains complexifie
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FIGURE 6.9: (a) Energies acoustiques calculées sur la bande fréquentielle 2000 Hz à 18000 Hz et (b)
vibratoires calculées sur la bande fréquentielle 4000 Hz à 18000 Hz pour des échantillons de poudres

d’acier ODS extraits à différentes étapes de broyage.

les mécanismes induits par l’effet de ségrégation observés précédemment, tel que le décalage des
maxima des énergies acoustique et vibratoire vers des vitesses de rotation plus importantes lorsque
la taille des grains diminue.

Enfin, d’après la figure 6.9, les écarts de variation des amplitudes entre les différents échan-
tillons et pour une même vitesse de rotation sont plus importants pour les vitesses comprises entre
60 tours/min et 80 tours/min. Il pourrait être donc être envisagé de réaliser des écoutes à des
vitesses inférieures à 80 tours/min, en cours de broyage, pour caractériser la ductilité des grains et
donc identifier l’état d’équilibre de dureté des grains.

Par ailleurs, dans leur travaux, Abdellaoui & al mentionnent l’existence d’un autre état d’équi-
libre pour lequel la microstructure et l’état structural des grains se stabilisent [67, 68]. Lorsque cet
état est atteint, l’absorption par les grains de l’énergie élastique transmise lors des chocs devient
impossible, le processus de broyage ne peut alors plus provoquer les mécanismes de fracture et de
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FIGURE 6.10: Vitesses de rotation correspondant aux maxima d’énergie acoustique ou vibratoire
obtenus pour les poudres extraites à différents temps de broyage.

déformation. Lors d’une écoute acoustique et vibratoire, un tel état pourrait se traduire par une
stabilisation de l’amplitude des énergies acoustique et vibratoire, au delà d’une certaine durée de
broyage. La détection d’un tel état serait susceptible d’aider au suivi et au contrôle du procédé de
mécano-synthèse, puisque qu’il correspond à un état au delà duquel le broyage ne participe plus à
l’évolution de la microstructure des grains.

Pour conclure, en terme d’application pour le suivi du processus de broyage par écoute acous-
tique et vibratoire, il peut être envisagé comme procédure :

1. arrêt de la machine ;

2. décolmatage de la cuve si besoin (sous forme de vibrations par exemple) ;

3. rotation à la vitesse présentant la meilleure sensibilité à dureté des grains de poudre (70
tours/min dans la cas du broyeur installé au LAUM) ;

4. enregistrement et calcul des indicateurs acoustique et vibratoire pour le suivi de la nature des
grains ;

5. reprise du broyage à la vitesse de rotation préconisée.

Puis de répéter périodiquement ces étapes durant le broyage.



CONCLUSION GÉNÉRALE

Ce travail avait pour objectif de mettre en oeuvre une instrumentation d’un broyeur à boulets
afin d’optimiser, de suivre et de contrôler le processus de mécano-synthèse, qui a lieu en cours de
broyage, au moyen de mesures acoustiques (hautes et moyennes fréquences) et vibratoires (basses
fréquences).

Un travail de recherche bibliographique portant sur le processus de mécano-synthèse ainsi que
sur le fonctionnement du broyeur à boulets a été réalisé en premier lieu. Les études traitant du pro-
cessus de mécano-synthèse font état de l’évolution des caractéristiques morphologiques (taille des
grains, distribution de leur taille, forme) et microstructurales de la poudre, qui sont la conséquence
de la succession des mécanismes de soudure et de fragmentation. Les évolutions de la morphologie
des grains et des mécanismes de déformation sont donc apparues comme étant des informations
clé pour le suivi de la mécano-synthèse. Par ailleurs, le recensement des paramètres de broyages
influents sur l’état structural final des matériaux a mis en lumière l’importance de la vitesse de
rotation de la cuve. Dans le cas d’un broyeur à boulets, c’est la vitesse de rotation qui pilote le mou-
vement des billes, la fréquence des chocs, leur niveau d’énergie et par conséquent les mécanismes
de déformations mis en oeuvre (déformation, fracture ou bien usure en cas de faible amplitude
des chocs). L’optimisation du processus de broyage nécessite donc en premier lieu de définir une
vitesse de rotation optimale.

La première partie du travail de thèse a consisté en l’élaboration d’une méthode de caracté-
risation ultrasonore pour le suivi des caractéristiques morphologiques des poudres métalliques.
Cette méthode consiste en un sondage ultrasonore par transmission d’une tranche de poudre mé-
tallique introduite dans une cellule rigide sous faible pression de confinement. Une évolution non-
monotone des paramètres élastiques de l’onde longitudinale a été observée pour des échantillons
de poudres extraits à différentes étapes de broyage. En assimilant les poudres métalliques à des
milieux granulaires, l’interprétation des mesures s’est basée sur la théorie des milieux effectifs,
qui décrit l’élasticité des milieux granulaires et qui quantifie l’influence relative des paramètres
du milieu (pression de confinement, élasticité des matériaux qui constitue les grains et morpholo-
gie des grains). Une étude paramétrique portant sur l’expression de la vitesse de propagation de
l’onde longitudinale donnée par la théorie des milieux effectifs et dans le cas d’un milieu granulaire
faiblement confiné, a permis de corréler l’évolution des paramètres élastiques mesurés avec l’évo-
lution des caractéristiques morphologiques des grains de poudre (non sphéricité et polydispersité)
extraites à différentes étapes de broyage. Pour étudier l’influence de la polydispersité sur les para-
mètres élastiques de l’onde et pour s’affranchir de la non-sphéricité que présentent les grains de
poudre, une seconde étude a été menée sur des échantillons de billes en verre de forme sphérique
et de polydispersités différentes. Les mesures obtenues ont montré la forte influence de la polydis-
persité du milieu sur l’évolution du module élastique de compression, de telle sorte que la valeur
de ce dernier est d’autant plus importante que la polydispersité est élevée. Cette étude a permis de
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corréler, de manière certaine, l’évolution non-monotone des paramètres élastiques de l’onde longi-
tudinale avec l’évolution de la polydispersité et de la non-sphéricité des grains de poudre en cours
de broyage.

Le chapitre 5 visait à élaborer une méthode permettant l’optimisation de la vitesse de rotation
du broyeur, en s’appuyant sur des indicateurs acoustique et vibratoire pouvant être corrélés avec le
mouvement des billes. La première étape du travail a consisté en la mesure de l’émission sonore et
vibratoire de la cuve en fonction de la vitesse de rotation, puis en la comparaison de ces évolutions
avec celle du mouvement des billes filmé par caméra rapide. Ces mesures, tout d’abord réalisées
dans le cas d’une configuration de remplissage de cuve composée uniquement de billes, ont dé-
montré la forte corrélation de l’évolution des énergies acoustique et vibratoire avec l’évolution de
l’énergie cinétique moyenne des billes avant impact et du nombre de billes en chute libre par quart
de tour. Ainsi, les maxima des énergies acoustique et vibratoire correspondent à un maximum de
l’énergie cinétique moyenne et du nombre de billes en chute libre. Pour une configuration de rem-
plissage réelle, c’est-à-dire composée de billes et de poudre, les évolutions des énergies acoustique
et vibratoire sont modifiées, ce qui traduit une modification du mouvement des billes. Cette mo-
dification du mouvement des billes est d’autant plus marquée que la granulométrie des poudres
diminue.

De plus, lors de la comparaison des évolutions de l’amplitude des énergies acoustique et vi-
bratoire normalisée avec leur maximum, une atténuation plus importante des vibrations sur une
certaine gamme de vitesse a été observée. Cette zone a été associée à un mouvement des billes où
une majorité d’entre elle impacte la charge de billes située au niveau de la base de la cuve et où la
poudre est principalement localisée. L’atténuation est liée à la présence de la poudre qui absorbe
une partie des chocs. Ainsi, dans cette gamme de vitesse, une majorité des billes participent au
broyage. La diminution de cette proportion s’associe à une diminution de la différence entre les
amplitudes normalisées des énergies acoustiques et vibratoires.

En supposant la vitesse optimale de rotation liée à une énergie cinétique importante provenant
des impacts de la majorité des billes participant au broyage, cette vitesse peut donc être identifiée
de façon complémentaire par les mesures acoustiques et vibratoires.

Enfin, l’objectif du chapitre 6 était de suivre le processus de broyage par des mesures acoustiques
et vibratoires et de conclure quant à l’influence de l’évolution de la nature des poudres et de la pré-
sence des différents mécanismes sur l’évolution des grandeurs acoustiques et vibratoires. En cours
de broyage et sous l’effet des impacts successifs, les grains subissent un mécanisme d’écrouissage
qui s’associe à une augmentation progressive de l’amplitude des énergies acoustique et vibratoire.
Au delà d’une certaine durée de broyage, les énergies acoustique et vibratoire atteignent un seuil
qui s’explique par une limite de dureté des grains de poudre. Une fois cet état stable atteint, les
grains ne sont plus en mesure de se déformer et le mécanisme de fracture prédomine. De plus, du-
rant les broyages réalisés sous air par le broyeur instrumenté, les énergies acoustique et vibratoire
se sont montrées sensibles à la présence du mécanisme de colmatage de la poudre sur les parois de
la cuve. Cette présence du mécanisme de colmatage s’accompagne d’une diminution de l’amplitude
des grandeurs acoustiques et vibratoires.

Plusieurs perspectives sont à envisager à l’issue de ce travail.

Les sondages ultrasonores sur les échantillons de billes en verre ont démontré l’influence de la
polydispersité sur le module élastique de compression. D’après la théorie des milieux effectifs et
compte tenu de la configuration des assemblages (faible pression de confinement) et de la faible
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variation de la compacité entre les différents échantillons, cette évolution du module élastique se-
rait liée à la dépendance du nombre de coordination Z avec la polydispersité. Or des simulations
ont relevées [30, 50] une faible variation de Z en fonction de la polydispersité. Ces résultats expé-
rimentaux suggèrent donc la nécessité de prendre en compte des moments d’ordre supérieur dans
le nombre de contacts par bille (plutôt que Z le nombre de contacts moyen par billes) dans l’ex-
pression donnée par la théorie des milieux effectifs. Par ailleurs, dans ces travaux expérimentaux
la forme de la distribution de la taille des grains n’a pas été considérée alors que ce paramètre
pourrait être susceptible d’avoir une influence sur les modules élastiques de compression mesurés.
Ces pistes pourraient être envisagées lors de travaux expérimentaux et numériques futurs.

En terme d’application, cette méthode de caractérisation ultrasonore externe pourrait être trans-
férée à une méthode in-situ sur le broyeur à boulets en modifiant le design de la cuve. Une encoche
amovible dans laquelle la poudre s’introduirait pourrait être aménagée de manière à effectuer des
sondages ultrasonores réguliers en cours de broyage.

De nouveaux broyages sont à envisager, avec des vitesses de rotation situées dans les gammes
de vitesses préconisées par les mesures acoustiques et vibratoires, pour étudier l’influence du mou-
vement des billes, la fréquence des impacts ainsi que leur énergie sur les matériaux finaux.

En outre, les signaux vibratoires enregistrés par l’accéléromètre 2 (figure 5.2 (b)) qui n’ont
pas encore été exploités, pourraient permettre de quantifier une "densité d’impacts" de billes par-
ticipant au broyage (impacts amortis) et de celles n’y participant pas (impacts non amortis). Une
telle distinction entre les impacts pourrait se faire par le biais de descripteurs définis au préalable.
L’une des difficultés pouvant apparaître lors de la définition des descripteurs, serait de différencier
les signaux caractérisant les impacts de ceux caractérisant les frottements entre billes et grains de
poudre présents également au niveau de la charge de billes située au niveau de la base de cuve. La
quantification de cette "densité d’impacts" et éventuellement d’une "densité de frottements" si cela
est possible serait susceptible de donner des indications supplémentaires à propos de l’influence
des mécanismes de frottements et de chocs sur les matériaux ODS finaux.

Enfin, les résultats issus de ce travail de thèses pourraient être déployés à des broyeurs indus-
triels de dimensions supérieures. Bien entendu, ce transfert de technologie nécessitera de réétudier
si les comportements observés ici sont les mêmes.
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THÈSE DE DOCTORAT

Laurianne BARGUET
Contrôle Acoustique et Vibratoire de la mécano-synthèse des matériaux composites
à matrice métallique nanostructurés

Acoustic and vibration control of the mechanical alloying of Oxide Dispersion
Strengthened stell powders

Résumé

Lors de la synthèse des aciers ODS, la première étape
consiste à réaliser un broyage actif, appelé
mécano-synthèse, entre les matériaux de départ qui sont
la poudre métallique et les renforts d’oxyde. Ce procédé
peut se réaliser au moyen d’un broyeur à boulets,
constitué d’une cuve cylindrique à l’intérieur de laquelle
des billes en acier sont introduites. Le broyage résulte
des combinaisons de chocs entre billes, poudre et paroi
de la cuve, ce qui conduit à une évolution de la de la
taille, de leur forme et de leur polydispersité. La première
partie de cette thèse s’est attachée à élaborer un moyen
de caractérisation de la poudre par des mesures
ultrasonores. Une méthode qui consiste à sonder un
échantillon de poudre métallique pour la mesure des
paramètres acoustiques s’est avérée être adaptée pour la
qualification de la poudre métallique en cours de
broyage. Une dépendance des paramètres acoustiques
avec les caractéristiques morphologiques du milieu a
également été mise en évidence pour des échantillons
granulaires. Dans une deuxième partie, l’optimisation du
procédé par l’identification de la vitesse optimale de
rotation de la cuve est recherchée dans un premier
temps. Une mise en parallèle des signaux acoustiques et
vibratoires en fonction de la vitesse de rotation de la cuve
avec le mouvement des billes, montre que les énergies
acoustique et vibratoire sont des indicateurs pouvant
conduire à la vitesse de rotation optimale. Puis, il est
montré comment des mesures acoustiques et vibratoires
durant un broyage permettent de caractériser l’évolution
de la nature des poudres et d’identifier la présence de
colmatage de la poudre sur les parois de la cuve.

Abstract

During the ODS steel (Oxide Dispersion Strengthened)
synthesis, the first stage consists in an active milling
between original materials, which are metallic powder and
oxide to obtain reinforced micro/nanoscale dispersions.
This process, known as mechanical alloying, could be
realized by balls milling composed by a cylindrical tank
rotating around its main axis, within which steel beads are
introduced. The grinding results from different
combinations of collisions between beads and powders on
the tank walls, that lead to morphological grain powder
evolution (grain size and shape). The first part of this thesis
proposes an ultrasonic method to characterize the metallic
powder. An experimental method, which consists in
acoustic probing for measuring linear acoustic parameters
(longitudinal wave velocity and elastic modulus) of a slab of
powder sample, appears to be suitable to follow different
mechanical alloying stages. A dependence of the acoustic
parameters on the morphological characteristics of metallic
powder (grain shape and grain size distribution) is shown
with the same sample preparation and the same confining
pressure. In the second part, optimization process by
identification of ball milling optimal rotation speed is
researched in a first step. Correlation between acoustic or
vibration signals and bead motion versus rotation speed,
shows that acoustic and vibration energy are good
indicators that can be used to find the optimal rotation
speed. In a second step, acoustic and vibration measures
are used to follow grain material properties evolution
during a grinding (for a period of 176hrs) and to identify
powder clogging mechanism on a milling tank.

Mots clés

Mécano-synthèse, poudre métallique, broyeur à
boulets, mesures ultrasonores, mesures acous-
tiques, mesures vibratoires, aciers ODS

Key Words

Mechanical alloying, metallic powder, balls milling,
ultrasonic measures, acoustic measures, vibration
measures, Oxide Dispersion Strengthened steels
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