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RESUME

Dans I’objectif d’une optimisation des ressources en uranium via notamment le multi-recyclage
du plutonium, le déploiement de réacteurs a neutrons rapides (RNR) est envisagé. lls permettraient une
économie des ressources ainsi qu’une réduction des déchets nucléaires. En France, le combustible
envisagé pour les futurs RNR refroidis au sodium (RNR-Na) est un combustible MOX (Mélange
d’OXydes), composé d’oxyde d’uranium UO: et d’oxyde de plutonium PuO: jusqu’a 35% massique.
Son procédé de fabrication devra permettre la mise en ceuvre de plutonium multi-recyclé, ce qui
entrainera une augmentation de 1’activité radiologique des matiéres premiéres mises en ceuvre. Ce
procédé doit donc minimiser la génération de poussieres et limiter les opérations de maintenance grace
a une bonne coulabilité des poudres, tout en permettant d’obtenir des pastilles répondant aux différentes
spécifications. Pour ce faire, I’étape de préparation du milieu granulaire est une étape clé du procédé de
fabrication, dans la mesure ou elle conduit a la formation d’agglomérats dont les caractéristiques doivent
améliorer la coulabilité de la poudre initiale.

Dans cette thése, I’impact de la méthode de préparation du milieu granulaire sur les
caractéristiques physiques, mécaniques et rhéologiques des poudres a été étudié afin d’établir un lien
entre caractéristiques physiques et comportement rhéologique. De plus, une approche par modélisation
par DEM a été initiée dans I’optique de simuler le comportement rhéologique des poudres lors des étapes
de transfert a échelle industrielle. Ainsi, deux méthodes de préparation du milieu granulaire ont été
¢tudiées afin de déterminer les conditions qui permettent d’améliorer la coulabilité d’une méme poudre
initiale broyée : une voie utilisant un mélangeur en V et une voie utilisant un moulin oscillant et rotatif
(Frewitt). Préalablement a cette étude, la mise en place d’une méthodologie de caractérisation s’est
averée nécessaire afin de pouvoir effectuer un maximum de mesures avec un minimum de poudre. La
méthode permettant une amélioration marquée de la coulabilité correspond a la voie Frewitt avec un
tamis de 250 um, suivie d’une étape de brassage et de lubrification. L’étude de I’impact de cette méthode
sur des poudres possédant des caractéristiques initiales différentes a montré une certaine robustesse de
cette voie de préparation du milieu granulaire. Une étude par régression linéaire multiple a permis de
mettre en évidence I’importance relative des caractéristiques physiques et mécaniques des poudres sur
leurs propriétés rhéologiques. Pour finir, une méthode optimisée de calibration des paramétres de
simulation par LHS-Krigeage-EGO a été mise en place.

Mots-clés : rhéologie des poudres, caractéristiques physiques et mécaniques, métallurgie des
poudres, oxyde d’uranium, rhéométre a poudre FT4, simulation DEM.




ABSTRACT

The development of the future fast nuclear reactors is being considered with the goal of
optimizing uranium resources, in particular through the multi-recycling of plutonium. These reactors
are expected to save resources and reduce nuclear wastes. In France, the nuclear fuel for future
sodium-cooled fast nuclear reactors is called MOX fuel (Mixed OXides). It is composed of uranium
oxide UO; and plutonium oxide PuO, up to 35%wt. The manufacturing process should allow the use of
multi-recycled plutonium, which would lead to an increase in the radiological activity of the raw
materials used. This process must then minimize the generation of dust and limit equipment maintenance
operations, thanks to a good flowability of powders, while obtaining pellets fulfilling the various
specifications. To this end, the conditioning method is a key step of the manufacturing process in order
to produce agglomerates with appropriate characteristics, which should lead to an improvement of the
flowability of the initial powder.

In this thesis, the impact of the conditioning method on the physical, mechanical and rheological
characteristics of powders was studied in order to establish a link between physical characteristics and
rheological behaviour. Also, a modelling approach (DEM) was initiated in order to simulate the
rheological behaviour of powders during the transfer operations of the industrial process. Two
conditioning methods were investigated to determine the conditions that improve the flowability of the
same initial ground powder: one method using a V-blender and another method using a Frewitt
oscillating and rotating mill. Beforehand, the establishment of a characterization methodology was
necessary in order to be able to perform a maximum number of measurements with a minimum amount
of powder. The conditioning method leading to the best flowability improvement was the Frewitt
conditioning method with a 250 um sieve, followed by stirring and lubrication steps. The study of the
impact of this conditioning method on powders with different initial characteristics showed a certain
robustness of this method. Also, a study by multiple linear regression highlighted the relative importance
of the powders physical and mechanical characteristics on their rheological properties. Finally, an
optimized calibration method of the simulation parameters by LHS-Krigeage-EGO was implemented.

Keywords: powder rheology, physical and mechanical characteristics, powder metallurgy,
uranium oxide, FT4 rheometer, DEM.
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INTRODUCTION GENERALE

Les réacteurs actuellement les plus présents dans le monde sont des réacteurs a eau légére,
principalement des réacteurs a eau sous pression (REP) ou a eau bouillante (REB). Ces réacteurs
fonctionnent avec de 1’uranium enrichi c¢’est-a-dire de I’uranium contenant une proportion d’uranium
235 (**5U) plus importante que celle contenue dans ’uranium naturel. Au terme de son irradiation, le
combustible est dit « usé ». Il est composé d’environ 95% d’uranium résiduel, de 4% de produits de
fission et de 1% d’éléments dits « transuraniens » (essentiellement du plutonium et des « actinides
mineurs » en faible quantité) [DEN 2015]. La stratégie d’une optimisation des ressources en uranium
via notamment le multi-recyclage du plutonium, conduit a envisager le déploiement de réacteurs a
neutrons rapides (RNR). De par leur spectre rapide de neutrons, ces réacteurs favorisent la fission des
noyaux lourds. Ainsi, les RNR favorisent la fission des isotopes du plutonium, de 1’uranium 238 (?%U)
et des actinides mineurs (appelée transmutation), permettant ainsi de valoriser le plutonium issu des
autres types de réacteurs et des RNR, d’optimiser [’utilisation de I’uranium naturel et de diminuer la
guantité et la toxicité des déchets nucléaires [DEN 2015]. Cela permettrait donc une économie des
ressources ainsi qu’une réduction des déchets [DEN 2017].

Il existe plusieurs filieres de réacteurs RNR selon la nature physique du combustible (solide ou
liquide) ou selon la nature du caloporteur (sodium, plomb, gaz). En France, le combustible envisagé
pour les futurs RNR refroidis au sodium (RNR-Na), filiére présentant le degré de maturité le plus avance,
est un combustible MOX (Mélange d’OXydes) dont certaines caractéristiques différent de celles des
combustibles utilisés pour les REP actuels [Guérin 2008] ou pour les RNR du passé. Ainsi, ce
combustible pourrait étre composé d’oxyde d’uranium UQO; et d’oxyde de plutonium PuO; jusqu’a 35%
massique, et son procédé de fabrication devra permettre la mise en ceuvre de plutonium multi-recyclé.
Ces caractéristiques, une forte teneur en plutonium associée a une composition isotopique dégradée
(incluant une forte proportion de ?*Pu), entraineront une augmentation de I’activité radiologique au sein
des matiéres premicres mises en ceuvre. Par ailleurs, de méme que pour les combustibles RNR-Na
historiques, il est envisagé une répartition homogeéne de ’uranium et du plutonium ainsi qu’une
géométrie annulaire (Figure 1) [DEN 2017].

Figure 1 : Pastille annulaire




Les deux principaux procédés utilises par le passé pour la fabrication de combustible RNR-Na
sont le procédé COCA (Cobroyage Cadarache) [Nigon and Bastard 2003; Haas et al. 1994] et le procédé
RNR [Bailly 1982] (Figure 2). Ces deux procédés sont basés sur une préparation par métallurgie des
poudres incluant dans un premier temps une étape de broyage et d’homogénéisation des oxydes
d’uranium et de plutonium dans un broyeur a boulets. Aprés cette opération, une étape de préparation
du milieu granulaire est réalisée : une granulation mécanique suivie d’une sélection granulométrique
pour le procédé RNR et une étape de tamisage/forcage pour le procédé COCA. Ainsi, seule 1’étape de
préparation du milieu granulaire differe pour ces deux procédés. Un lubrifiant est ensuite ajouté au
mélange obtenu aprés 1’étape de préparation du milieu granulaire. Les poudres sont enfin compactées
puis les pastilles sont frittées.

uo, PuO,

Mélange
Co-Broyage

Procédé RNR Procédé COCA

Granulation mécanique

(+Sélection granulo) Tamisage/forcage

Mélange lubrifiant

Compactage

Frittage

Figure 2 : Schéma des deux principaux procédés de fabrication utiliseés par le passé

Pour le procédé de fabrication des futurs combustibles RNR-Na, 1'utilisation de plutonium
multi-recyclé impose un regain d’attention, notamment envers les étapes intermédiaires qui :

- peuvent entrainer la génération de poussiéres, telles que la granulation mécanique ou le
tamisage/forgage,

- nécessitent régulierement des opérations de maintenance.

En effet, d’un point de vue radiologique, la présence de poussiéres radioactives et la durée des
opérations de maintenance sont susceptibles d’entrainer des doses supplémentaires pour les travailleurs,




notamment dans le cas de fortes teneurs en plutonium et de la mise en ceuvre de plutonium d’isotopie
dégradée. Ainsi, le procédé de fabrication de combustible pour les RNR-Na de quatrieme génération
devra permettre de :

- minimiser la génération de poussiéres par une préparation optimisée du milieu granulaire,

- limiter les opérations de maintenance via un bon écoulement des poudres tout au long du
procédé et un nombre réduit d’étapes intermédiaires,

- conduire a I’obtention de pastilles répondant aux spécifications généralement requises pour
du MOX (densité > 94%myth, répartition cationique homogeéne, contraintes dimensionnelles
respectees).

La préparation du milieu granulaire est donc une étape clé du procédé dans la mesure ou elle
doit permettre d’atteindre ces objectifs, d’une part en minimisant la production de poussieres, d’autre
part en améliorant la coulabilité des poudres, et enfin en produisant des agglomérats de caractéristiques
compatibles avec I’obtention d’une microstructure dense et homogéne. L’enjeu de cette étape est donc
d’améliorer la coulabilité de la poudre via la modification de la taille et de la morphologie des
agglomérats qui la constituent. D’un point de vue mécanique, les agglomérats ainsi obtenus doivent étre
suffisamment solides pour ne pas étre modifiés (attrition, fragmentation, etc.) lors des
transferts/transports de poudre, mais suffisamment fragiles pour étre détruits lors de I’étape de pressage
(afin d’obtenir une microstructure homogene apres frittage).

Dans ce contexte, une premiére these sur I’influence des caractéristiques physiques des poudres
d’UO; sur leurs propriétés rhéologiques a été effectuée par Ahmed Madian au sein du DEC/SA3E/LCU
du CEA Cadarache, en collaboration avec I’'UTC [Madian 2019]. Ces travaux ont permis de mettre en
évidence I’influence de la granulométrie et de la rugosité de surface des agglomérats d’UO; sur les
propriétés d’écoulement.

Ce travail de thése, réalisé au sein de IRESNE/DEC/SA3E/LCU en collaboration avec
I’Université de Technologie de Compiegne (UTC), s’inscrit dans la continuité des travaux précédents
avec deux objectifs principaux : d’une part, étudier I’effet du procédé de fabrication sur 1’évolution des
caractéristiques physiques des poudres, et d’autre part, comprendre 1’effet de ces caractéristiques sur les
propriétés d’écoulement des poudres. De méme que la précédente étude, ce travail a été réalisé sur des
poudres d’UO,, composé majoritaire des mélanges réels UO2-PuO,, et permettant de diminuer de fagon
notable les contraintes expérimentales qui auraient été liées a la mise en ceuvre de plutonium.

Pour répondre a ces deux objectifs, différents axes sont étudiés au cours de ce travail, selon une
approche couplée expérimentation et simulation (Figure 3) :

- I’impact de la méthode de préparation du milieu granulaire sur les caractéristiques physiques
des poudres,

- I’impact de la méthode de préparation du milieu granulaire sur le comportement rhéologique
des poudres a échelle laboratoire,

- le lien entre les caractéristiques physiques des poudres et leur comportement rhéologique a
échelle laboratoire,

- I’évolution des caractéristiques physiques des poudres lors des étapes de transfert,

- le comportement rhéologique des poudres lors des étapes de transfert a échelle industrielle.
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Figure 3 : Schéma récapitulatif des principaux axes d’étude de la thése

Ce manuscrit est structuré en 5 chapitres et rapporte les principaux résultats obtenus au cours de
ce travail de thése, en lien avec les axes d’étude décrits en Figure 3.

Le chapitre 1 propose un état de 1’art : les principales caractéristiques physiques et mécaniques
des poudres sont présentées, ainsi que les propriétés comportementales des poudres, en termes de
coulabilité et de segrégation. Les données disponibles permettant d’établir un lien entre les étapes des
méthodes de préparation du milieu granulaire utilisées dans ce travail et le comportement de la poudre
sont décrites. Enfin, la simulation par la méthode des éléments discrets (DEM) est présentée.

Le chapitre 2 détaille les différentes étapes de préparation du milieu granulaire utilisées au cours
de ces travaux, ainsi que les méthodes expérimentales de caractérisation mises en ceuvre. Ce chapitre
décrit également la mise en place d’une méthodologie permettant d’optimiser les caractérisations lorsque
la quantité de poudre disponible est limitée.

Le chapitre 3 étudie I’impact de deux méthodes de préparation du milieu granulaire (mélangeur
en V et moulin oscillant et rotatif Frewitt) sur les caractéristiques physigques, mécaniques et les propriétés
rhéologiques des poudres. Ces deux méthodes sont comparées afin de déterminer celle qui conduit aux
meilleures propriétés rhéologiques.

Le chapitre 4 a un double objectif. Le premier est d’étudier I’impact de la méthode de
préparation du milieu granulaire Frewitt sur les caractéristiques physiques, mécaniques et les propriétés
rhéologiques des poudres sur deux lots de poudre broyée de caractéristiques différentes. Le second
objectif est d’établir un lien mathématique (modéle) entre les caractéristiques des poudres et leurs
propriétés rhéologiques.

Le chapitre 5 détaille la mise en place d’'une méthode de calibration des paramétres de
simulation pour la réalisation de simulations DEM, afin de simuler le comportement des poudres lors
des étapes de transfert a échelle industrielle. L’ application de cette méthode sur une poudre modele est
ensuite présentée.
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CHAPITRE | : REVUE BIBLIOGRAPHIQUE

Ce premier chapitre présente un état de [’art. Dans un premier temps, les
différentes caractéristiques physiques et mécaniques des poudres sont
synthétisées. Un état de [’art sur le comportement des poudres, en termes de
coulabilité et de ségrégation, est ensuite présenté. Une présentation du lien
entre les étapes des méthodes de préparation du milieu granulaire utilisées
dans ce travail et le comportement de la poudre est réalisée. Pour finir, la
simulation par la méthode des éléments discrets est présentée.
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1. CARACTERISTIQUES DES POUDRES

Une poudre est un assemblage de particules solides hétérogenes dispersées dans une phase
continue gazeuse entre lesquelles s’exerce une multitude d’interactions [Saleh and Guigon 2009]. Les
poudres possédent des caractéristiques physiques et mécaniques dont les principales seront décrites au
cours de cette section.

1. 1. CARACTERISTIQUES PHYSIQUES DES POUDRES

1. 1. 1. Taille et distribution granulométrique

Siune particule n’est pas sphérique, sa taille ne peut pas étre assimilée a son diameétre. La notion
de diamétre d’une sphére équivalente, appelé diametre équivalent, a été définie de fagon a ce que la
sphére équivalente posséde une caractéristique (surface, volume, etc.) ou un comportement (a la
sédimentation par exemple) en commun avec la particule étudiée. 1l existe donc de nombreux diamétres
équivalents. Les plus utilisés sont les suivants [Saleh and Guigon 2009a; Allen 1988; Leturia and
Saleh 2014] :

- Diametre volumique équivalent dy, : diamétre d’une sphére ayant le méme volume V que la
particule,

T
V=gd]:j-

- Diametre surfacique équivalent dg : diameétre d’une sphére ayant la méme surface externe
S que la particule,

S = nd?

- Diametre surface-volume équivalent dg, : diamétre d’une sphére ayant le méme rapport
surface/volume que la particule.

dy
dgy = ?
S

Afin d’obtenir une distribution granulométrique représentative de la population de particules,
I’analyse de nombreuses particules est nécessaire. La distribution granulométrique est exprimée en
volume, en masse, en surface ou en nombre. Différents diamétres moyens de la population de particules
peuvent alors étre utilises. Le diametre de Sauter, noté ds ,, est représentatif de la surface spécifique des
particules. Il est donc plus sensible aux fines particules. Les diamétres moyens d;, ds, €t dgg Sont les
diametres correspondant a 10%, 50% et 90% de la fréquence cumulée en volume, en masse, en surface
ou en nombre, respectivement.

1. 1. 2. Morphologie et rugosité de surface

Les particules peuvent avoir différentes formes (sphériques, cylindriques, anguleuses, etc.) et
étre lisses ou rugueuses. Afin de caractériser au mieux la morphologie des particules, trois propriétés de
forme des particules doivent étre étudiées et dépendent de 1’échelle d’observation de la particule
[ISO 2008] :




- Laforme : elle caractérise la géométrie de la particule a échelle macroscopique,

- L’angularité : elle caractérise le rayon de courbure au bord de la particule a échelle
mésoscopique,

- Larugosité de surface (texture de surface) : elle caractérise les irrégularités de surface de la
particule a échelle microscopique.

Figure 1.1 : Présentation de la forme (1), ['angularité (2) et la texture de surface (3) [1SO 2008]

Pour caractériser la morphologie des particules, différents paramétres existent [Ferreira and
Rasband 2012; 1SO 2008]. Quatre paramétres, dont les valeurs sont comprises entre 0 et 1 (Tableau 1.1),
seront étudiés au cours de ce travail. Le diamétre de Feret minimal et maximal correspond a la distance
minimale et maximale entre deux tangentes paralléles a la particule [ISO 2008].

Tableau 1.1 : Paramétres permettant de caractériser la morphologie des particules [1SO 2008]

Paramétre Formule Schéma Commentaire
Rapport Diametre de Feret min . . ' ‘ ‘ Caractérise la forme
d’aspect Diamétre de Feret max 07 1 03 08 09 des particules
. . largeur du rectangle” . . . G ‘ Caractérise la forme
Elongation 1 — .
longueur du rectangle* 0 07 02 des particules
, . . . ‘ Caractérise
. o Aire ) -
Circulariteé 4T ————— I’angularité des
Périmetre 1 07 04 particules
Air . . . ‘ Caractérise
Solidité .L I’angularité des
Aire convexe 1 1 1 07 0,9 particules

* rectangle contenant la particule




Ces différents parameétres peuvent étre obtenus par analyse d’images ou a I’aide d’un
granulomorphométre. Ils permettent de quantifier la forme et 1’angularit¢ des particules. La
guantification de la rugosité de surface ne sera pas réalisée lors de cette étude.

1. 1. 3. Porosités et masses volumiques

Un lit de poudre est constitué de particules et de porosités. Lorsqu’une particule contient de la
porosité, cette derniere est appelée porosité interne (ou intraparticulaire), notée x [Saleh and Guigon
2009]. Dans un lit de poudre, des porosités sont également présentes entre les particules et dépendent
de l’arrangement des particules entres elles. Cette porosité est appelée porosité externe (ou
interparticulaire) et est notée & [Saleh and Guigon 2009a; Schulze 2008]. Par conséquent, il existe
différentes masses volumiques [Saleh and Guigon 2009a; Schulze 2008] :

- Masse volumique vraie p; : elle prend en compte uniquement le solide et ne tient pas compte
des porosités interne et externe,

- Masse volumique apparente d’une particule p,, : elle prend en compte le solide et la porosité
interne des particules,

pp =1 = X)ps

- Masse volumique en vrac d’une poudre p, : elle prend en compte un lit de poudre avec les
porosités interne et externe.

_ Myt de poudre
=
Vtotal

Selon I’état de compaction du lit de poudre, la masse volumique en vrac varie. Si la poudre est
compactée, la porosité externe diminue et la masse volumique en vrac de la poudre augmente. C’est
également le cas lorsque le lit de poudre est tassé. On définit alors la masse volumique tassée.

1. 1. 4. Surface spécifique

La surface spécifique représente la surface de I’ensemble des particules rapportée a la masse de
poudre considérée, en prenant en compte la surface externe des particules et celle des porosités ouvertes
[Saleh and Guigon 2009]. Plus elle est élevée, plus les interactions de la poudre avec son environnement
sont importantes.

La surface spécifique est influencée par de nombreuses caractéristiques physiques des
particules, telles que la taille, la morphologie, la rugosité de surface et la porosité. Plus les particules
sont poreuses, de petite taille, de forme irréguliére ou de surface rugueuse, plus la surface spécifique est
élevee.

1. 2. CARACTERISTIQUES MECANIQUES DES PARTICULES

Les caractéristiques mécaniques des particules peuvent influencer leurs caractéristiques
physiques, et donc leur comportement, en fonction des contraintes qu’elles subissent.
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1. 2. 1. Description des contraintes et déformations subies par les particules

Au cours d’un procédé ou des étapes de transport, les poudres peuvent subir différentes
contraintes. Une contrainte, notée o (Pa), est définie comme le rapport d’une force F (N), exercée sur
une surface S (m?).

F
S

o= (Equation 1.6)

Il existe trois types de contraintes, représentées en Figure 1.2 [Vaidya and Pathak 2019] :
- Des contraintes en traction qui allongent le matériau jusqu’a la rupture,
- Des contraintes de compression qui tendent a compresser le matériau,

- Des contraintes de cisaillement qui appliquent des forces de sens opposé au matériau.

by o

—A) 5§ ] R ]
Contrainte en traction Contrainte en compression

Contrainte de cisaillement

Figure 1.2 : Représentation schématique des différentes contraintes [Vaidya and Pathak 2019]

Les particules d’une poudre peuvent également subir des déformations. Une déformation &
correspond a une modification de taille lorsqu’une force est appliquée au matériau.

AL

£= —
Lo

(Equation 1.7)

ou AL est la variation de la longueur de I’échantillon (m) suite & la force appliquée et L, la longueur
initiale de I’échantillon (m).

Lorsqu’une particule est soumise a des contraintes ou & des déformations, son comportement
dépendra de ses propriétés mécaniques, telles que la rigidité, la dureté, la ténacité et le rebond élastique.

1. 2. 2. Description des mécanismes de destruction des particules

Dans de nombreuses méthodes de préparation du milieu granulaire comme lors des mélanges,
différents phénomeénes peuvent se produire [Daouadji and Hicher 2010] : la fragmentation, 1’attrition et
I’abrasion (Figure 1.3). Ces phénomenes sont dus aux collisions interparticulaires et aux chocs entre les
particules et les parois provoquant une dégradation accidentelle des particules [Bemrose and Bridgwater
1987]. Ces phénomenes peuvent modifier I’angle de frottement interne (section 2. 2. 1. 2), la distribution
granulométrique, la surface et la densité apparente.
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Figure 1.3 : Différents phénoménes de destruction des agglomérats : la fragmentation (a), [ attrition
(b) et I’abrasion (c) [Daouadji and Hicher 2010]

1. 2. 2. 1. Fragmentation

La fragmentation correspond a la rupture des particules en nombreux fragments de méme taille
[Daouadji and Hicher 2010]. L’étendue de la distribution granulométrique est augmentée et la
distribution est décalée vers les diamétres plus petits. Ce phénoméne peut produire des particules plus
anguleuses que la particule initiale.

1. 2. 2. 2. Attrition

L’attrition correspond a la rupture d’une particule en une particule de taille 1égérement inférieure
et de plusieurs particules plus petites [Daouadji and Hicher 2010]. Ce phénoméne peut produire des
particules plus anguleuses que la particule initiale.

1.2. 2. 3. Abrasion

L’abrasion correspond a I’arrachement des aspérités a la surface des particules [Daouadji and
Hicher 2010]. Une grande quantité de fines est générée mais la distribution granulométrique du lit de
poudre est peu modifiée. Les particules sont plus rondes et plus lisses.

1. 2. 3. Propriétés mécaniques des particules

Différentes propriétés mécaniques caractérisent les matériaux, telles que la rigidité, le rebond
élastique, la contrainte a la rupture, la dureté et la ténacité. Seuls la rigidité, le rebond élastique et la
contrainte a la rupture seront décrites dans le cas de particules.

1.2.3. 1. Rigidité

La rigidité est définie comme la capacité d’un matériau a s'opposer a des déformations lorsqu'il
est soumis a des sollicitations mécaniques. Elle est définie par le module d”Young, aussi appelé module
d’élasticité [Vaidya and Pathak 2019]. Plus un matériau est rigide, plus le module d”Young sera élevé.
Le module d’Young est noté E, et s’exprime en Pa.
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ou o est la contrainte appliquée au matériau (Pa) et £ la déformation qu’il subit (sans unité) dans le
domaine élastique. Sur un graphigue représentant la contrainte en fonction de la déformation, le module
d’Young correspond donc a la pente de la courbe lors de la déformation élastique.

La rigidit¢é d’un matériau est définie également par son coefficient de Poisson [Vaidya and
Pathak 2019]. Au cours d’un essai de traction ou de compression, des contraintes axiales sont appliquées
au matériau ce qui entraine des déformations dans les directions axiales et latérales. Le coefficient de
Poisson est défini comme le rapport de la déformation latérale sur la déformation axiale. Il est compris
entre 0 et 0,5. La plupart des matériaux rigides ont un coefficient de Poisson d'environ 0,3. Plus un
matériau est ductile, plus le coefficient de Poisson est éleve.

1. 2. 3. 2. Rebond élastique

Lors d’un impact entre deux particules ou entre une particule et une surface fixe, un rebond
élastique est observé. Ce rebond est défini par le coefficient de restitution [Marin et al. 2019;
Tabor 1948]. En prenant en compte la conservation des moments, Isaac Newton définit le coefficient de
restitution e tel que :

|vr| = elvnl

avec v, et v, les vitesses relatives des 2 corps avant et aprés I’impact (en m.s?).

Le coefficient de restitution est compris entre 0 et 1. Si e = 0, la collision est parfaitement
inélastique, si e = 1, la collision est parfaitement élastique.

Dans le cas de la chute d’une particule, en considérant que 1’énergie mécanique se conserve et
en négligeant les forces de frottement, le coefficient de restitution devient [Marin et al. 2019;
Israelachvili 2011] :

avec h, la hauteur apreés le rebond (m) et h; la hauteur initiale de la particule avant le laché (m).
1. 2. 3. 3. Contrainte a la rupture

La contrainte a la rupture correspond a la contrainte maximale appliquée a la particule avant sa
rupture. Il existe deux types de rupture macroscopique :

- rupture fragile : déformation principalement élastique avant la rupture, sans signe précurseur de
rupture (céramiques, verres, etc.),

- rupture ductile : déformation élastique et plastique avant la rupture (métaux cubiques a faces
centrées).
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Pour une particule sphérique de rayon R (m) soumis a une force F, (N) avant la rupture, la
contrainte a la rupture of (Pa), est définie telle que [Hiramatsu and Oka 1966; Shipway and
Hutchings 1993] :

_07F,

O =27 (Equation 1.11)

1. 2. 4. Mesure des propriétés mécaniques des particules

1.2.4.1. Test d'écrasement

Pour déterminer la contrainte a la rupture d’une particule, des tests d’écrasement peuvent étre
réalisés (Figure 1.4).

[ o
. | ¥ I AnA view
—~ |
by }y T 3 T
UL d = 2(d s )?
s
. Plastic Plastic
eH deformation deformation
regions i regions
a) b)

Figure 1.4 : Schéma du test d’écrasement [Kahrizsangi et al. 2016]

Ces tests permettent de tracer la force appliquée en fonction du déplacement. On distingue
différents domaines, présentés en Figure 1.5. Les zones | et 1l correspondent a la déformation élastique.
Cette déformation est réversible : le matériau, aprés avoir été déformé sous une charge, reprend sa forme
initiale lorsqu’il n’est plus soumis a une charge. La zone 111 correspond a la déformation élasto-plastique.
Cette déformation est irréversible : le matériau est déformé sous une charge et garde cette déformation
lorsque la charge n’est plus appliquée. Le point B correspond a la rupture de la particule.

A partir de ces données, le module d’Young peut étre déterminé : il correspond a la pente de la
courbe de la contrainte en fonction de la déformation pendant la déformation élastique (zone l et Il). La
contrainte a la rupture peut également étre calculée a partir de la force a la rupture (force au point B)
avec I’(Equation 1.11.
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Figure 1.5 : Courbe de force - déplacement obtenus lors d 'un test d'écrasement [Antonyuk et al. 2005]

Cependant, la contrainte a la rupture mesurée est variable et dépend de la taille de 1’échantillon.
Un traitement probabiliste comme celui proposé par Weibull est donc nécessaire. Il exprime la
probabilité de survie d’un échantillon d’un volume donné a un niveau de contrainte donné. La relation
de Weibull peut étre exprimée par la probabilité de survie, P;(a), d’un échantillon d’un volume donné
a un niveau de contrainte o [Bika et al. 2001] :

P(0) = exp [— <G£O)m] (Equation 1.12)

ou g, et m sont des constantes. Le module de Weibull m est une mesure de la variabilité des propriétés
des défauts entre échantillons, sans unité. Lorsque le module de Weibull est élevé (m > 20), la
distribution des défauts dans les agglomérats est homogéne alors que lorsque le module de Weibull est
faible (m < 20), la distribution des défauts dans les agglomérats est hétérogene. Les contraintes a rupture
sont donc d’autant plus dispersées que le module de Weibull m est faible. La constante de Weibull o,
est une valeur de résistance caractéristique du matériau, exprimée en Pa.

1. 2. 4. 2. Mesure du taux d’abrasion et attrition

Un taux d’attrition, basé sur la production d’un matériau plus fin que 40 um, a été défini par
Forsythe et Hertwig [Forsythe and Hertwig 1949]. Le taux d’attrition est fonction du temps et s’exprime
en %m.hL. 1l est défini par :

, L Augmentation du %,, de particules < 40 um
Taux d'attrition = 100

%, de particules > 40 um au temps initial (Equation [.13)
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Le choix de 40 um, valeur retenue pour cette étude, correspond a une valeur arbitraire. Le taux
d’attrition augmente avec le temps, au fur et a mesure que le phénoméne d’attrition se produit. Ce taux
d’attrition est principalement utile pour des tests comparatifs de poudres et doit étre mesuré dans des
conditions similaires controlées.

2. COMPORTEMENT DES POUDRES

Dans ce travail, le comportement des poudres regroupe la coulabilité et la ségrégation. Le
comportement des poudres est influencé par les caractéristiques des particules décrites dans la premiére
partie.

2. 1. FORCES INTERPARTICULAIRES
2. 1. 1. Généralités

La coulabilit¢ d’une poudre correspond a son aptitude a s’écouler librement, de maniére
réguliére et constante, sous forme de particules individuelles [Saleh and Guigon 2009]. Les poudres
subissent différentes forces : la force gravitationnelle et des forces de cohésion interparticulaires.
Lorsque la force gravitationnelle est plus importante que les interactions interparticulaires, la poudre
s’écoule « librement ».

Les différentes forces interparticulaires sont :
- les forces de Van der Waals,
- les forces capillaires ou ponts liquides,
- les forces électrostatiques.

Ces forces dépendent des caractéristiques physico-chimiques de la poudre, telles que sa
distribution granulométrique, la forme des particules ou les caractéristiques chimiques de la poudre
[Petit et al. 2017; Condotta 2005].

La ségrégation est la tendance des particules a se séparer selon leurs caractéristiques physico-
chimiques [Li et al. 2003]. Il existe différents types de ségrégation, comme des ségrégations par la taille,
la forme, la densité, etc. La ségrégation se produit lorsque les particules sont en mouvement et qu’elles
ont une différence de caractéristiques physico-chimiques [Saleh and Leturia 2020].

2. 1. 2. Description des forces subies par une particule

Comme mentionné précédemment, une particule subit différentes forces. Dans ses travaux de
thése, les forces de cohésion seront considérées comme les forces d’attraction entre deux particules
tandis que les forces d’adhésion seront considérées comme les forces d’attraction entre une particule et
une paroi [Saleh and Guigon 2009c].

2. 1. 2. 1. Force gravitationnelle

La force gravitationnelle correspond au poids d’une particule. Elle dépend donc de sa taille et
de sa masse volumique. Pour une particule sphérique, la force gravitationnelle s’exprime :
_Tp,g
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ou p, représente la masse volumique de la particule (kg.m?), g I’accélération de la pesanteur (m.s”) et
d,, le diametre de la particule (m).

2.1.2. 2. Forces de Van der Waals

Les forces de Van der Waals sont basées sur les dipbles électriques entre les atomes et les
molécules [Schulze 2008; Israelachvili 2011; Seville et al. 2000; Tomas and Kleinschmidt 2009]. Elles
sont la combinaison de trois types d’interactions : les forces dipolaires correspondant au terme de
Keesom, les forces de polarisation traduites par le terme de Debye, les forces de dispersion exprimées
par le terme de London. Le terme de London est prédominant.

L’intensité des forces de Van der Waals dépend de la taille des particules, de la distance entre
les particules et des interactions surfaciques, prises en compte dans la constante d’Hamaker.

Pour deux particules sphériques de méme nature, les forces de Van der Waals Fy gy

s’expriment :

-1

F A<1+1)
VAW = 622 \R, ' R,

avec A la constante d’Hamaker (J), z la distance entre les particules (m), R, et R, les rayons respectifs
des particules sphériques (m). La constante d’Hamaker A s’exprime par 1’équation suivante
[Israelachvili 2011; Seville et al. 2000; Tomas and Kleinschmidt 2009; Capece et al. 2015] :

A =24nD3y,

avec D, la distance limite (prise égale a 0,165 nm) et y; ’énergie de surface dispersive (N.m™?).

Dans le cas de deux sphéres de méme taille, les forces de VVan der Waals peuvent étre exprimées
selon I’équation [Seville et al. 2000 ; Tomas and Kleinschmidt 2009] :

P AR
vaw = 1272

ou A est la constante d’Hamaker (J), R est le rayon d’une particule (m) et z est la distance entre les deux
particules (m).

2. 1. 2. 3. Forces capillaires ou ponts liquides

Les forces capillaires sont dues a la présence de liquide dans la zone de contact des particules
[Schulze 2008; Seville et al. 2000; Visser 1989; Leturia and Saleh 2016]. Ce phénoméne entraine la
création de ponts liquides, comme présenté en Figure 1.6, et se produit lorsque le taux d’humidité est
important (> 65%) [Visser 1989]. Les particules sont donc attirées les unes vers les autres en raison de
la tension superficielle et de la pression capillaire.
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Figure 1.6 : Pont liquide entre deux sphéres séparées de la distance a [Seville et al. 2000]

Dans le cas de deux particules spheriques de méme diametre, les forces capillaires, notées Fg,,
(N), s’expriment selon la relation suivante [Seville et al. 2000] :

Foop = 2mryy + mrf AP (Equation 1.18)

ou AP représente la différence de pression de part et d’autre du ménisque (Pa). Elle s’exprime par
1I’équation de Laplace-Young [Seville et al. 2000] :

1 1
AP =y|——— - i
)/(Tl 7'2) (Equation 1.19)

ol y est la tension superficielle liquide-air (N.m™), r; est le rayon de courbure externe du pont
liquide (m) et -, son rayon de courbure interne (m).

2. 1. 2. 4. Forces électrostatiques

Les forces électrostatiques sont dues a la différence de potentiel électrique en surface des
particules [Schulze 2008; Seville et al. 1997a]. En effet, les particules accumulent des charges
électriques sur leur surface conduisant a ces forces électrostatiques. Elles peuvent étre attractives ou
répulsives.

Pour deux particules sphériques de méme taille, les forces électrostatiques F, s’expriment selon
[Seville et al. 1997] :

_aqel
¢ Amegyz?

(Equation 1.20)

ou g, et g, sont les charges électriques des deux particules (C), € est la permittivité relative du milieu
(F.m?), g est la permittivité du vide (g, = 8,854.102 F.m?) et z est la distance entre les deux
particules (m).

2. 1. 3. Importance relative des différentes forces

Les forces interparticulaires dépendent de la distance entre deux particules ou entre une particule
et une paroi, de la taille des particules, de leur rugosité de surface, de leurs propriétés physico-chimiques.
Dans cette partie, I’influence des couches d’adsorption qui se forment a la surface des particules en
fonction des conditions ambiantes n’est pas prise en compte.
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2. 1. 3. 1. Influence de la distance entre les particules ou entre une particule et
une paroi

Les forces de cohésion et les forces d’adhésion dépendent de la distance entre les deux particules
ou de la distance particule-paroi [Schulze 2008; Seville et al. 2000].

Dans le cas d’une particule sphérique et lisse de diamétre x = 10 um et d’une paroi lisse, les
forces d’adhésion (notées Fu) sont représentées en fonction de la distance particule-paroi (notée a) sur
la Figure 1.7. La courbe 1 représente les forces dues aux ponts liquides (forces capillaires). Les forces
électrostatiques sont représentées par les courbes 2 et 3. La courbe 2 correspond aux forces
électrostatiques pour un matériau conducteur et les courbes 3a et 3b correspondent aux forces
électrostatiques pour un matériau isolant. La courbe 3a représente les forces électrostatiques entre une
sphére et une surface plane, et la courbe 3b correspond aux forces électrostatiques entre une sphere et
une charge ponctuelle. La courbe 4 représente les forces de Van der Waals. A faible distance, les forces
d’adhésion sont donc principalement dues aux forces de Van der Waals et aux ponts liquides si un
liquide est présent dans le milieu granulaire. Dans ce cas, les forces électrostatiques peuvent étre
négligées. Si le milieu est sec, les forces de Van der Waals seules sont dominantes. A partir d’une
certaine distance poudre-paroi, les forces électrostatiques deviennent prédominantes.
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Figure 1.7 : Influence de la distance a entre une particule sphérique et une paroi sur les forces
d’adhésion Fw [Schulze 2008] (1) pont liquide, (2) force électrostatique pour un matériau conducteur,
(3) force électrostatique pour un matériau isolant, (4) force de Van der Waals

Dans le cas ou I’on considere deux particules, les forces de cohésion, et notamment les forces
de Van der Waals, sont dépendantes de la distance entre ces deux particules. La Figure 1.8b présente
I’influence de la distance entre deux particules (notée a) sur les forces de Van der Waals. Il apparait que
les forces de Van der Waals diminuent avec la distance.

2. 1. 3. 2. Influence de la taille des particules

La taille des particules a un impact sur les forces interparticulaires [Schulze 2008; Seville et al.
2000]. Cette influence est représentée sur la Figure 1.8a pour des particules et paroi idéales (particules
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sphériques et lisses et paroi lisse). Pour une faible distance entre une particule et une paroi (ici fixée a
4.10* um), les forces d’adhésion les plus importantes sont dues aux ponts liquides, suivies des forces
de Van der Waals. Les forces électrostatiques sont plus faibles que les deux forces précédentes.
Contrairement aux forces d’adhésion, la force gravitationnelle augmente rapidement avec la taille des
particules, puisqu’elle est proportionnelle au diamétre des particules & la puissance 3. A partir d’une
certaine taille de particules, la force gravitationnelle prédomine donc par rapport aux forces d’adhésion.

La Figure 1.8b présente 1’évolution des forces de cohésion entre deux particules de méme taille
en contact (traits continus). L’évolution des forces de cohésion est identique a celle entre une particule
et une paroi, décrite précédemment. Les fines particules ont donc une influence importante sur
I’écoulement. Les « fines» sont souvent définies comme les particules inférieures a 100 pm
[Castellanos 2005; Liu et al. 2015; Madian et al. 2020].
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Figure 1.8 : Influence de la taille des particules (a) sur les forces d’adhésion Fy [Schulze 2008] et
(b) sur les forces de cohésion [Seville et al. 2000]

2. 1. 3. 3. Influence de la rugosité de surface

Les rugosités de surface des particules impactent également les forces interparticulaires
[Schulze 2008; Seville et al. 2000]. La Figure 1.8b (traits en pointillés) montre I’impact d’une rugosité
de surface de 0,1 um sur les forces capillaires et les forces de Van der Waals, pour un contact particule-
paroi. Elles sont constantes quel que soit le diametre de la particule.

La Figure 1.9 présente I’impact de la rugosité sur les forces d’adhésion, dans le cas de particules
sphériques de rayon R et d’une rugosité de rayon r. La distance entre la paroi et le sommet de la rugosité
est de 4.10"* um.

20



Comme vu précédemment, les forces d’adhésion diminuent avec la distance entre la particule et
la paroi. Lorsque la rugosité r est faible, les forces d’adhésion entre la particule et la paroi prédominent
devant les forces d’adhésion entre la rugosité et la paroi. Ces forces d’adhésion entre la particule et la
paroi diminuent avec I’augmentation de la distance entre la particule sphérique et la paroi, soit avec
I’augmentation de la taille de la rugosité. Cependant, a partir d’une certaine taille de rugosité, les forces
d’adhésion entre la rugosité et la paroi prédominent, entrainant une augmentation des forces d’adhésion.
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Figure 1.9 : Influence de la rugosité r de surface sur les forces d adhésion Fn entre une particule et
une paroi [Schulze 2008]

2. 1. 4. Quantification des forces de cohésion

Le modéle de Rumpf prend en compte les forces d’attraction entre une sphére et une surface
rugueuse plane [Chen et al. 2008]. 1l représente le contact d'une seule aspérité centrée sur la surface
rugueuse plane, avec une sphere beaucoup plus grande par rapport a 1’aspérité. Lorsque la taille de la
particule est trés importante devant la taille de 1’aspérité, celle-ci est assimilée a une surface plane. Les
forces de cohésion entre deux particules ayant des aspérités de petite taille peuvent alors étre calculées.
En effet, d’aprés le modele de Rumpf lorsque seules les forces de Van der Waals sont prises en compte,
la force de cohésion F,pesion €ntre deux particules sphériques de méme diametre (N), représentée en
Figure 1.10, s’exprime selon 1’expression [Capece et al. 2015] :

P A d, 3d4spd,
cohesion 1223 5 (ﬂ)z dasp + dp
Zo

avec A la constante d’Hamaker (J), d,, le diametre des particules (m), d, le diamétre des aspérités (m),
Hy = zy + dgsp/2 (approximation pour des aspérités supposées demi-sphériques) (m) et z, la distance
de séparation entre les deux particules (m).
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Figure 1.10 : Schéma pour le calcul des forces de cohésion

Le premier terme décrit la force « sans contact » entre deux particules sphériques a une distance
H,. Elle est négligeable si la distance H,, est supérieure & 20 nm. Le second terme représente 1’ interaction
d’une particule sphérique en contact avec 1’aspérité d’une autre particule.

Afin de quantifier I’importance des forces interparticulaires, le nombre de Bond Bo,, a été défini
comme le rapport entre les forces cohésives Fiopesion (N) €t le poids de la particule W (N), il est sans
unité [Capece et al. 2015; Giraud et al. 2020] :

_ Fcohesion

o

Si le nombre de Bond est supérieur a 1, les forces de cohésion prédominent donc les particules
sont cohésives, ce qui dégrade les propriétés d’écoulement. Si le nombre de Bond est inférieur a 1, le
poids des particules prédomine donc les particules ne sont pas cohésives, ce qui favorise un écoulement
« libre ».

Lors d’un mélange de différentes poudres, le nombre de Bond doit prendre en compte les
interactions présentes entre particules de méme nature et particules de matériaux différents. En effet, la
composition d’un mélange affecte les interactions interparticulaires et donc le nombre de Bond. Il est
important de pondérer ces interactions lors du calcul. La pondération s’effectue grace au coefficient w; :

wij = fSA,ifSA,j

oU fsa; €t fsu j est la fraction surfacique des particules i et des particules j, respectivement, présentes
dans le mélange (w;; donne la probabilité que deux matériaux entrent en contact). Elle peut étre calculée
grace au diamétre de Sauter [Capece et al. 2015; Giraud et al. 2020].

Cette relation peut étre utilisée dans le cas ou seules les forces de Van der Waals sont prises en
compte, dans le cas d’un milieu sec et d’un contact proche entre les particules.

Dans ces conditions, le nombre de Bond pour un mélange, noté Bog y;y, devient :

N -1

N
wWij
— § § ]
BOg,Mix - Bo. ::
g.l

i=1 j=1
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Ceci prend en compte les interactions entre chaque matériau présent dans le mélange gréace au
terme Bog ;;. I est défini comme :

Fcohesion,ij

Wg,ii

Bog,;; =

Afin de calculer les forces de cohésion dans le cas d’un mélange (Equation 1.21) ou seules les
forces de Van der Waals sont prises en compte, il est nécessaire de calculer pour le mélange i/j la
constante d’Hamaker, le diamétre des particules et des aspérités, et le poids des particules pour des
matériaux différents. Lorsque deux matériaux différents sont en contact, ces grandeurs se calculent selon
les formules suivantes [Capece et al. 2015] :

_ 2dy,dy;
Pod,+d,;

2dasp,idasp,j

d =
asp dasp,i + dasp,j
W = 2V,
YT wo+w,

avec A : constante d’Hamaker moyenne (J) avec 4; et 4; les constantes d’Hamaker des materiaux i et j
respectivement

d, : diametre moyen des particules (m) avec d,; et d,,; les diametres des particules des matériaux
i et j respectivement

dgsp - diametre moyen des aspérités (M) avec dagp; €t dagp; les diamétres des asperités des
matériaux i et j respectivement

W;; . poids moyen des particules i et j (N) avec W; et W; les poids des matériaux i et j
respectivement
Gréace au nombre de Bond, la cohésion, et donc la coulabilité de la poudre, peuvent étre évaluées.

Cependant, certains parameétres ne sont pas pris en compte dans ce modéle, comme la forme des
particules, ses propriétés mécaniques et les phénomeénes d’agglomération.

2. 2. QUANTIFICATION DE LA COULABILITE

Différentes méthodes existent pour quantifier la coulabilit¢ d’une poudre selon différents
niveaux de contraintes (Figure 1.11). Il est donc primordial d’adapter les tests a réaliser en fonction des
états dans lesquels nous souhaitons caractériser la coulabilité de la poudre [Schulze 2008].
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Figure 1.11 : Niveau de contraintes appliquées aux poudres selon les étapes procédé
[Leturia et al. 2014]
De plus, différents états permettent de caractériser la coulabilité :

- la mise en écoulement (transition statique-dynamique), qui permet de caractériser la poudre
lorsque celle-ci se met a s’écouler,

- I’écoulement dynamique, qui caractérise la coulabilité de la poudre lorsque celle-ci s’écoule,

- les propriétés du lit de poudre telles que la perméabilité et I’arrangement des agglomérats.

2. 2. 1. Mise en écoulement (transition statique/dynamique)

2.2.1.1. Compression uniaxiale

Le test de compression uniaxiale permet de caractériser la mise en écoulement de la poudre
[Schulze 2008], lorsque celle-ci se trouve dans un état consolidé. Les différentes étapes de ce test sont
présentées sur la Figure 1.12.
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Figure 1.12 : Présentation des étapes du test de compression uniaxiale [Schulze 2008]

L’échantillon de poudre, placé dans une cellule cylindrique, est consolidé sous une contrainte
normale o;, appelée contrainte de consolidation majeure. Plus le volume de poudre diminue, plus la
poudre est compressible. L’échantillon de poudre consolidé est ensuite sorti de la cellule cylindrique et
subit une contrainte uniaxiale jusqu’a rupture de celui-ci. Cette contrainte est appelée contrainte de
rupture o... A la rupture, ’échantillon de poudre consolidé commence & s’écouler (transition statique-
dynamique). Sous la contrainte, les particules situées au niveau de la surface de rupture s’écartent,
entrainant ainsi I’écoulement.
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Ce test est réalisé a différentes contraintes de consolidation majeure. Différents couples (o4, o)
sont alors obtenus. En tracant la courbe de la contrainte a la rupture o, en fonction de la contrainte de
consolidation majeure a;, la fonction d’écoulement est obtenue. Elle est représentée sur la Figure 1.13.
L’écoulement est caractérisé par 1’indice de coulabilité ff. (sans unité) :

01

ffo=>

O¢

D’apreés la classification de Jenike [Jenike 1964; Schulze 2008] :
- ff. <1:pas d’écoulement,

- 1< ff, <2:écoulement trés cohésif,

- 2 < ff. <4 écoulement cohésif,

- 4 < ff. <10 : écoulement facile,

- 10 < ff. : écoulement libre.

fic=1 ff,=2
very cohesive

not flowing

cohesive
ff.=4

easy-flowing
ffx=10

free-flowing

0 51
Figure 1.13 : Graphique de la fonction d’écoulement et de la classification de Jenike [Schulze 2008]

L’indice de coulabilité dépend de 1’état de consolidation et doit donc étre défini en fonction de
la contrainte de consolidation a; appliquée. Il est également possible de relier I’indice de coulabilité au
nombre de Bond [Capece et al. 2015] :

ffe = a(Bo,) ™"

Les coefficients a et B sont deux paramétres d’ajustement. Le coefficient a correspond a la
valeur du facteur d’écoulement ff. pour lequel les forces de cohésion et le poids se compensent
(Bog =1).

2.2.1. 2. Test de cisaillement

Le test de cisaillement caractérise la mise en écoulement de la poudre. 1l se déroule en deux
étapes [Schulze 2008], présentées en Figure 1.14. L’échantillon de poudre est initialement placé dans
une cellule et se trouve généralement dans un état sous-consolidé. Les particules peuvent donc
facilement se déplacer les unes par rapport aux autres et les forces de friction sont faibles. Pour réaliser
les tests de cisaillement, une étape de pré-consolidation est nécessaire. Pour ce faire, 1’échantillon subit
une contrainte normale de pré-consolidation notée a,,,, puis il est cisaillé en mesurant la contrainte de
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cisaillement t. Au début du cisaillement, cette contrainte de cisaillement augmente puisque les particules
se rapprochent, les forces de friction augmentent et la densité apparente de la poudre augmente. A partir
d’un certain stade, appelé régime critique, la contrainte de cisaillement se stabilise et devient constante.
Cette contrainte correspond a la contrainte de cisaillement de pre-consolidation notée ,,.¢. L’échantillon
est donc consolidé, les forces de friction sont maximales entre les particules et sa densité apparente est
constante. La poudre atteint donc un « état critique consolidé par rapport a la contrainte normale o, ».
Cet état de consolidation est reproductible. Sur un graphique représentant la contrainte de cisaillement
en fonction de la contrainte normale, le point (o,,,4, Tpr¢) €st appelé point de pré-consolidation.

resultant force

GshlA
Ten'A

Figure 1.14 : Présentation des étapes du test de cisaillement [Schulze 2008]

Une fois I’étape de pré-consolidation terminée, 1’étape de cisaillement a la rupture est réalisée.
L’évolution de la contrainte de cisaillement en fonction du temps est présentée en Figure [.15.
L’échantillon subit une contrainte normale oy, qui est inférieure a la contrainte de pré-consolidation
apre- |l est ensuite de nouveau cisaillé, en mesurant la contrainte de cisaillement 7. La contrainte de
cisaillement maximale g, obtenue a la rupture du lit de poudre, caractérise la mise en écoulement. Plus
les forces interparticulaires sont élevées, plus la contrainte de cisaillement a la rupture est élevée.

yield limit
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Figure 1.15 : Evolution de la contrainte de cisaillement en fonction du temps (& gauche),
représentation de la contrainte de cisaillement en fonction de la contrainte normale (a droite)
[Schulze 2008]

Sur le graphique « contrainte de cisaillement vs. contrainte normale », le point (osp, Tsp) €St
appelé « point de cisaillement » ou « point de mise en écoulement ». Il appartient & la courbe appelée
« lieu d’écoulement ». L’obtention du lieu d’écoulement d’une poudre permet de remonter a différents
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parameétres caractérisant I’écoulement [Jenike 1964; Schulze 2008]. Pour ce faire, une analyse de cercles
de Mohr est nécessaire. Ils sont présentés en Figure 1.16. Le petit cercle de Mohr est tangent au lieu
d’écoulement et passe par I’origine. Le grand cercle de Mohr est tangent au lieu d’écoulement et passe
par le point de pré-consolidation.
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Figure 1.16 : Tracé des cercles de Mohr [Schulze 2008]
L’analyse de ces cercles de Mohr, présentée en Figure 1.17, permet de déterminer les paramétres
suivants :

- lacontrainte a la rupture o.. (Pa) : elle est obtenue gréce au petit cercle de Mohr. Elle caractérise
la contrainte normale pour laquelle a lieu la rupture d’un lit de poudre soumis a une compression
uniaxiale,

- la contrainte de consolidation majeure o, (Pa) : elle est obtenue grace au grand cercle de Mohr.
Elle caractérise la contrainte normale maximale appliquée a la poudre,

- la contrainte principale mineure o, (Pa) : elle est obtenue grace au grand cercle de Mohr. Elle
caractérise la contrainte latérale appliquée a la poudre,

- I’angle de frottement interne ¢y;, (°) : il correspond a I’angle du lieu d’écoulement par rapport
a I’axe des abscisses,

- le coefficient de frottement interne u (frottement poudre-poudre) : il s’agit de la tangente de
I’angle de frottement interne,

u=tan(e,,) (Equation 1.32)

- Pangle effectif de frottement interne ¢, (°) : il correspond a I’angle de la droite passant par
’origine et tangent au grand cercle de Mohr par rapport a 1’axe des abscisses,

01 — 03

sin @, = o+ 0, (Equation 1.33)
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I’angle de frottement interne en écoulement stable ¢ (°) : il correspond a 1’angle de la droite
passant par I’origine et le point de pré-consolidation par rapport a 1’axe des abscisses,

Tpré
Psf = arctan
O-pré

la cohésion . : elle correspond a I’ordonnée a 1’origine du lieu d’écoulement. Elle caractérise
la cohésion de la poudre,

larésistance a la traction uniaxiale o, (Pa) : elle correspond a I’intersection du lieu d’écoulement
avec I’axe des abscisses. Elle caractérise la contrainte normale nécessaire pour rompre
I’échantillon de poudre sans appliquer de contrainte de cisaillement.

effective yield locus

linearized yield locus ~/ o preshear point

yield locus

Figure 1.17 : Analyse des cercles de Mohr [Schulze 2008]

Cette procédure est réalisée a différentes contraintes normales de pré-consolidation a,,,¢ afin

d’obtenir différents couples (07, g.). La fonction d’écoulement peut étre tracée (Figure 1.13).

2. 2. 1. 3. Ecoulement a travers un orifice

Le test d’écoulement a travers un orifice, schématisé sur la Figure 1.18, caractérise la mise en

écoulement de la poudre. La poudre est introduite dans un entonnoir avec différents diamétres de sortie.
La mesure d’écoulement est la taille minimale du diamétre de sortie, dy;, pour lequel I'écoulement se
produit [Schulze 2008].
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Figure 1.18 : Schéma du test d’écoulement a travers un orifice [Schulze 2008]

Ce test est un test comparatif, aucun indice d’écoulement ne peut étre obtenu. II est également
opérateur-dépendant (dépend du remplissage de 1’entonnoir) et est influencé par la perméabilité du lit
de poudre [Schulze 2008].

2. 2. 1. 4. Frottement poudre-paroi

Le frottement aux parois, ou frottement poudre-paroi, correspond aux frottements entre la
poudre et une surface solide, telle que les parois d’une trémie ou d’un silo [Jenike 1964; Schulze 2008].
Lorsqu’une poudre est en contact avec une paroi, elle subit une contrainte normale a la paroi g,,. En
déplacant la poudre le long de la paroi a vitesse constante, la poudre subit une contrainte de cisaillement
a la paroi, notée 7,,,. Cette contrainte augmente jusqu’a se stabiliser. Un couple (o, T,,) est alors obtenu
et dépend de la contrainte normale a la paroi a,,. La Figure 1.19 propose une représentation schématique
de ce test.

bulk solid
:“a . ;mh:‘.‘ . {}'w v
£ wall material < T T—
Gw W

Figure 1.19 : Schéma de test de frottement poudre-paroi [Schulze 2008]

En effectuant ces essais a différentes contraintes normales a,,, différents couples (g, 7,,) sSont
obtenus. La courbe obtenue en tragant la contrainte de cisaillement en fonction de la contrainte normale
correspond au lieu d’écoulement poudre-paroi, comme présenté en Figure 1.20.
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Figure 1.20 : Graphique du lieu d’écoulement a la paroi [Schulze 2008]

Pour quantifier le frottement poudre-paroi, on définit I’angle de frottement poudre-paroi ¢,. Il
correspond a I’angle du lieu d’écoulement par rapport a 1’axe des abscisses.

Ty .
@, = arctan (J—) (Equation 1.35)
w

Le coefficient de frottement poudre-paroi u,, peut également étre utilisé. Il correspond au
rapport de la contrainte de cisaillement a la paroi (Pa) sur la contrainte normale a la paroi (Pa).

Tw

Uy =
w o

(Equation 1.36)

2. 2. 2. Ecoulement dynamique

2.2.2. 1. Variable Flow Rate (VFR)

Le test VFR (Variable Flow Rate), réalisé a I’aide d’un rhéométre a poudre, permet de
caractériser I’écoulement dynamique de la poudre. La poudre, placée dans une cellule cylindrique, subit
le passage d’une pale qui suit une trajectoire hélicoidale au travers du lit de poudre a vitesse contrblée
(Figure 1.21).

Trajectoire

-
I T £
- 3 hélicoidale =
Réservair cylindrique » -.{ 8
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Test number 1 2 3 4 E] B 7 g 9 10 1
L 4 1ttt
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P Stability (Rep) and Variable Flow Rate (VFR) Test

Figure 1.21 : Présentation du test VFR [Freeman 2007]
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a différentes vitesses. Ces énergies permettent de calculer différents indices :

Le passage de la pale permet de mesurer différentes énergies nécessaires pour déplacer la poudre

I’indice BFE (Basic Flowability Energy) : il permet de déterminer 1’énergie nécessaire pour
mettre en mouvement un certain volume de poudre,

I’indice FRI (Flow Rate Index) : il permet de déterminer I’impact de la vitesse de la rotation de
la pale sur I’énergie nécessaire pour mettre en mouvement ce méme volume de poudre,

I’énergie spécifique SE : elle permet de caractériser la cohésion de la poudre,

I’indice de stabilité SI: il permet de caractériser la stabilité de la poudre lors de plusieurs
passages de la pale.

2.2.2.2. Test d’aération

Le test d'aération, réalisé a I’aide d’un rhéometre a poudre, permet d’évaluer l'effet de 1'aération
sur les propriétés d'écoulement dynamique [Leturia et al. 2014]. 11 s’agit de mesurer 1’énergic de
I’écoulement E en fonction de la vitesse d’air traversant 1’échantillon de poudre (Figure 1.22). En
fonction de la vitesse d’aération, le lit de poudre est soit fluidisé, soit simplement aéré.
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Figure 1.22 : Variation de [’énergie de flux en fonction de la vitesse de [’air lors d’un test d’aération

[Leturia et al. 2014]

Lorsque la vitesse de 1’air augmente, 1’énergie d’écoulement diminue jusqu’a ce que le lit de
poudre soit partiellement fluidisé puis elle se stabilise lorsque le lit de poudre est complétement fluidisé.
On note alors E, le débit mesuré en lit fixe (U=0 mm.s™), E,. I’énergie résiduelle lorsque le lit de poudre
est complétement fluidisé, U1 la vitesse de I'air correspondant a l'intersection de la droite décroissante
et de I’asymptote horizontale, et U, la vitesse de l'air a laquelle I'énergie du flux commence & étre
constante et égale & E,.. L’indice d’aération Al est donc défini comme :

Ey
Al = 100
Eq
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2. 2. 3. Propriétés du lit de poudre

2.2.3. 1. Test de fluidisation

La fluidisation est un procédé permettant de mettre en suspension des particules dans une phase

fluide (le plus souvent un gaz) [Leturia and Saleh 2014] et caractérise le lit de poudre.

Le comportement de la poudre lors de sa fluidisation peut étre prédit selon le diamétre moyen

et la masse volumique des particules étudiéees, grace a la classification de Geldart [Geldart 1973]. Quatre
groupes ont donc été identifiés, comme le montre la Figure 1.23 [Geldart 1973; Leturia and Saleh 2014]:

groupe A : particules relativement fines et/ou de faible densité. La fluidisation est relativement
facile, la fluidisation homogéne se produit avant I’apparition des bulles. L’expansion du lit de
poudre est prononcée. Lorsque la vitesse de fluidisation est augmentée, des bulles de petite taille
apparaissent,

groupe B : particules de taille comprise entre 40 um et 500 pm et de masse volumique comprise
entre 1400 et 4000 kg.m=3. La fluidisation est facile. De nombreuses bulles de grande taille
apparaissent dés la vitesse minimale de fluidisation. L’expansion du lit de poudre est faible,

groupe C: poudre fine cohésive. La fluidisation est difficile. Les forces interparticulaires
cohésives sont supérieures aux forces exercées par le fluide, des chemins préférentiels se
forment,

groupe D : particules de grande taille et denses. La fluidisation est irréguliére. Les bulles
formées sont de grande taille. Ces poudres sont utilisables dans les lits a jet.

104 D
\ Fluidisation
irréguliére
5x 107 B g
Fluidisation
A .
facile

= 2x10° 4 A
E Fluidisation
g 02 relativement
= 1 ’/ facile
I ’
£ 5102 (I' ’f,

Poudres 7

L. ’
cohésives )
2 % 102 1 (fluidisation
difficile)
102 T
10 20 50 100 200 500 1000 2000
dp (um)

pgmasse volumique du gaz (air)

Figure 1.23 : Classification de Geldart [Leturia and Saleh 2014]
2. 2. 3. 2. Test de perméabilité

La perméabilité est la capacité d'un matériau poreux a étre traversé par un fluide et caractérise

le lit de poudre. Elle dépend de la porosité et de la cohésion du lit de poudre. La poudre est soumise a
une contrainte normale et de ’air circule a travers le lit de poudre. La différence de pression a travers le
lit de poudre permet de calculer la perméabilité :

_a

k_AP
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ou k est la perméabilité (cm?), q est la vitesse du flux d’air (cm.s?), u est la viscosité de I’air (Pa.s), L
est la hauteur du lit de poudre (cm) et AP est la chute de pression a travers le lit de poudre (Pa).

2. 2. 3. 3. Test de tassement

Ce test est basé sur les forces interparticulaires et leur influence sur la masse volumique de la
poudre [Schulze 2008]. Lorsque les forces interparticulaires attractives sont importantes, la cohésion
entre les particules augmente. Cela peut entrainer la formation de porosités externes importantes
(porosité interparticulaire élevée). Pour ce test, les masses volumiques aérée et tassée sont comparees
[Leturia et al. 2014]. La masse volumique d’une poudre est définie comme le rapport de la masse de
poudre sur le volume qu’elle occupe.

La masse volumique aérée p, et la masse volumique tassée py (N chocs verticaux) permettent
de déterminer le rapport de Hausner et I’indice de Carr (ou compressibilité), présentés dans le Tableau
1.2. Ces deux paramétres transcrivent la cohésion des milieux granulaires. En effet, généralement, les
poudres cohésives ont tendance a se tasser, contrairement aux poudres non-cohésives.

Tableau 1.2 : Présentation du rapport d’Hausner et de ['indice de Carr

Parametre Formule Interprétations

HR > 1,4 : groupe C (poudres cohésives)

Rapport v Vo .
HR = —=— HR < 1,25 : groupe A (poudres non cohésives
d’Hausner (HR) Po  Vn groupe A (p )
1,25 < HR < 1,4 : comportement intermédiaire
5 < C <15 : bon écoulement
. C =100 (1 — &) 15 < C < 18 : écoulement correct
Indice de PN )
18 < C < 22 : écoulement passable
Carr C (%) _ Vo —Vy ) o
=100 7, 22 < C < 35 : écoulement médiocre

35 < C < 40 : écoulement trés médiocre

2. 2. 3. 4. Test de compressibilité

La compressibilité caractérise 1’évolution de la densité apparente de la poudre lorsqu’elle est
soumise a une contrainte de consolidation [Schulze 2008]. Plus la densité apparente augmente, plus la
poudre est compressible.

Pour réaliser ce test, présenté en Figure 1.24, la poudre est placée dans une cellule, puis subit
une contrainte normale o, a sa surface. En mesurant la hauteur occupée par la poudre et en ayant
préalablement mesuré sa masse, la densité apparente peut étre calculée pour chaque contrainte de
consolidation o;. La compressibilité est définie comme le rapport de deux densités apparentes obtenues
a deux contraintes de consolidation, o, 4 et 0, 5, OU 0, 4 est la plus faible des deux contraintes. Les
densités apparentes obtenues sont p, et pg (exprimées en kg.m3), respectivement.

La compressibilité est donc définie par :

M=1_P_A

C =
Va PB
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F=U1'A

F

Figure 1.24 : Schéma du test de compressibilité [Schulze 2008]

2. 2. 3. 5. Angle de repos

L'angle de repos a;,, correspond a la pente d'un tas de poudre plus ou moins conique et non
compacteé [Jenike 1964; Schulze 2008]. Il caractérise la cohésion de la poudre. En effet, plus la poudre
est cohésive, plus I’angle de repos est élevé. Un test de mesure de ’angle de repos est représenté sur la
Figure 1.25. La poudre est versée dans un entonnoir et forme un tas sur une plaque située en dessous.
L'entonnoir peut étre fixe ou déplacé vers le haut pendant la formation du tas.

PP T TTSTITTTTS
Figure 1.25 : Présentation d 'une mesure d’angle de repos [Schulze 2008]

La mesure de I’angle de repos est un test comparatif, ne permettant pas de quantifier la
coulabilité dans 1’absolu. La valeur de I’angle de repos dépend la morphologie et la taille des particules,
ainsi que les frottements particule-particule et particule-paroi [Beakawi Al-Hashemi and Baghabra Al-
Amoudi 2018]. Cependant, dans le cas de poudres cohésives, le tas formé peut avoir un sommet en
pointe (Figure 1.26) et il est alors difficile de déterminer une valeur d’angle de repos.

e s s

Figure 1.26 : Angle de repos pour les poudres cohésives [Schulze 2008]

De plus, si la distribution granulométrique de la poudre étudiée est large, des phénomenes de
ségrégation peuvent se produire au cours du test. En effet, les fines ont tendance a se situer au centre du
tas alors que les grosses particules roulent sur les cotés.
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2. 2. 4. Caractérisation de I’écoulement de poudres dans un procedé de fabrication

Au cours d’un procédé de fabrication de combustibles mixtes, la poudre subit différentes étapes
de transfert. Elle peut chuter dans des conduites verticales, étre stockée dans des jarres, passer a travers
des trémies d’alimentation et s’écouler pour remplir un moule de presse. Plusieurs tests rhéologiques
sont nécessaires pour caractériser la coulabilité dans ces étapes de transfert. Dans cette partie, la
coulabilité lors de la vidange d’un silo ou d’une trémie d’alimentation et le remplissage d’un moule de
presse sont étudiés.

2.2.4.1. Vidange d’un silo ou d’une trémie d’alimentation

Dans les silos, deux cas extrémes d’écoulement sont observés et dépendent des caractéristiques
de la poudre et de la géométrie du silo, représentés en Figure 1.27 [Saleh and Guigon 2012;
Schulze 2008] :

- I’écoulement en masse (Figure 1.27-a) : il permet une vidange compléte du silo et un temps de
stockage homogene dans le silo. En effet, les premiéres particules a entrer dans le silo sont les
premiéres a en sortir,

- I’écoulement en cheminée (Figure 1.27-b) : seule la partie contenue dans la cheminée centrale
sort du silo alors que les particules situées en périphérie restent immobiles. Les premiéres
particules a entrer dans le silo sont donc les derniéres a en sortir. Des interventions humaines
sont nécessaires pour vidanger complétement le silo.

Stagnant

@ écoulement en masse (b) écoulement en cheminée

Figure 1.27 : Différents modes d’écoulement dans un silo [Saleh and Guigon 2012]

Afin de prédire I’écoulement de la poudre dans un silo ou une trémie d’alimentation, différentes
caractérisations sont nécessaires. En effet, lors de la vidange d’un silo ou d’une trémie d’alimentation,
différentes étapes ont lieu : initialement, la poudre est en état statique et consolidée sous son propre
poids, Iorifice est ensuite ouvert permettant a la poudre de se mettre en écoulement, puis elle est aérée
lorsqu’elle est en écoulement dynamique lors de la vidange [Freeman 2021].

En effet, des contraintes sont appliquées a la poudre lors d’un stockage dans un silo ou une
trémie d’alimentation. Un silo peut étre considéré comme I’assemblage d’une section cylindrique
verticale et d’une trémie (section conique). Plusieurs auteurs se sont intéressés aux contraintes subies
par la poudre dans une section verticale [Woodcock and Mason 1988; Schulze 2008] et dans une trémie
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[Saleh and Guigon 2012]. Elles dépendent de leur géométrie et des propriétés de la poudre
[Schulze 2008].

La poudre est consolidée et doit se mettre en écoulement lors de I’ouverture de 1’orifice.
Différents tests de caractérisations rhéologiques présentés précédemment permettent de prédire le
comportement de la poudre lors de cette étape. La détermination du diamétre d’écoulement spontané,
les tests de cisaillements avec les angles de frottement poudre-poudre et poudre-paroi permettent de
caractériser la mise en écoulement de la poudre [Freeman et al. 2013; Freeman and Cooke 2006; Seville
et al. 1997]. Plus le diamétre d’écoulement spontané, les angles de frottement poudre-poudre et poudre-
paroi sont élevés et I’indice de coulabilité ff, est faible, plus la mise en écoulement sera difficile. De
plus, la compressibilité permet de caractériser I’arrangement initial des agglomérats. Plus 1’arrangement
initial est compact, plus la compressibilité est faible.

Lorsque la poudre est en écoulement, les tests de perméabilité et VFR permettent de caractéeriser
la poudre en écoulement dynamique. Si la perméabilité est faible, I’écoulement est difficile [Freeman
and Cooke 2006]. De plus, des paramétres d’énergie d’écoulement, tels que 1’énergie spécifique SE et
le BFE, obtenus avec le test VFR, permettent de caractériser 1’écoulement dynamique des poudres
[Freeman 2017]. Plus les valeurs de ces paramétres sont élevées, plus 1’écoulement sera difficile.

2.2.4.2. Remplissage d’un moule de presse

Lors de la fabrication de pastilles ou de comprimés, le remplissage du moule de presse est une
étape cruciale. Il doit étre densément rempli avec une faible porosité, sans compromettre la capacité de
production [Freeman et al. 2013]. Si la matrice n’est pas remplie uniformément, elle contiendra de 1’air
ce qui entrainera une grande variabilité de poids et donc une mauvaise reproductibilité des pastilles
[Freeman 2019]. Lorsque le sabot contenant la poudre passe au-dessus du moule de presse, la poudre
doit se mettre en écoulement puis s’écouler de maniére homogene et réguliere dans la matrice.

La détermination du diamétre d’écoulement spontané permet de savoir si la poudre pourra
s’écouler dans le moule de presse. De plus, la fonction d’écoulement permet de caractériser la mise en
écoulement de la poudre. La poudre subit ensuite une écoulement dynamique influencé par [Freeman et
al. 2013; Freeman 2019; Freeman and Cooke 2006] :

- sacohésion : une poudre avec une cohésion élevée ne s’écoule pas de maniére réguliere,

- lafriction et I’enchevétrement (« interlocking ») entre les particules : les particules peuvent se
bloquer entre elles et créent des « arches » entrainant des blocages de la poudre,

- une faible perméabilité : I’air doit pouvoir s’échapper entre les particules pour sortir du moule
de presse afin de ne pas entraver le bon remplissage.

Afin de caractériser I’écoulement dynamique dans un moule de presse, différents tests sont
utilisés. Comme dit précédemment, le VFR permet de déterminer 1’énergie spécifique et le BFE. Ces
énergies dépendent de la cohésion de la poudre, des phénomeénes de friction et d’enchevétrement
(« interlocking ») [Freeman et al. 2013; Freeman 2019]. La perméabilité peut étre déterminée gréace au
test de perméabilité du rhéometre a poudre FT4 (Freeman Technology). Plus la perméabilité est élevée,
plus I’écoulement est aisé [Freeman et al. 2013].
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3. LIEN ENTRE LES ETAPES DES METHODES DE PREPARATION DU
MILIEU GRANULAIRE ET LE COMPORTEMENT DES POUDRES

Les étapes d’un procédé de fabrication vont entrainer des modifications des caractéristiques des
poudres, notamment de la morphologie et de la distribution granulométrique. Ces caractéristiques
peuvent étre modifiées volontairement par différentes opérations unitaires (granulation, broyage, etc.)
comme vu dans la section 3. 1. 1 mais elles peuvent également étre modifiées au cours d’étapes de
transfert (par fragmentation, attrition et/ou abrasion) comme présenté en section 3. 1. 2. Ces différentes
modifications vont entrainer une évolution du comportement de la poudre (section 3. 2).

3. 1. DIFFERENTES METHODES DE PREPARATION DU MILIEU GRANULAIRE ET
LEUR IMPACT SUR LES CARACTERISTIQUES DES POUDRES

Dans un premier temps, nous étudions 1’impact du procédé de fabrication de combustible
nucléaire sur les caractéristiques des poudres.

3. 1. 1. Méthodes de préparation du milieu granulaire et leur impact sur les
caractéristiques des poudres

Pour la préparation du milieu granulaire, les opérations unitaires considérées pour cette étude
sont le broyage dans un broyeur a boulets, le mélangeur en V, le tamisage-forgage avec un OscilloWitt-
Lab et enfin la lubrification.

3.1. 1. 1. Présentation des différentes méthodes de préparation du milieu
granulaire

3.1. 1. 1. 1. Broyage dans un broyeur a boulets

Le broyeur a boulets est constitué d’une cuve remplie partiellement de corps broyants (appelés
« galets ») qui peut étre mise en rotation selon un angle par rapport a I’horizontale [Seiss 1995]. Afin
d’avoir un broyage efficace, différents parametres sont a contréler, comme le taux de remplissage des
galets et de la poudre, et le coefficient de remplissage poudre-galets.

Différents mécanismes de broyage peuvent survenir dans un broyeur a boulets et dépendent de
la vitesse de rotation par rapport a la vitesse critique de rotation. Cette derniére est atteinte lorsque les
corps broyants sont plaqués contre les parois de la cuve (Figure 1.28). En négligeant les frottements, la
vitesse critique de rotation w,, exprimée en rad.s?, est :

oU g est ’accélération de la pesanteur (m.s?), D le diamétre interne de la cuve (m) et d le diamétre
maximal du corps broyant (m).

Il existe trois mécanismes de broyage [Seiss 1995; Orozco 2019], représentés en Figure 1.28 :

- broyage par glissement : pour de faibles vitesses de rotation et une faible quantité de corps
broyants, les corps broyants montent légérement le long de la cuve mais & une hauteur trés
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faible avant de glisser les uns contre les autres. La poudre est broyée par frottement entre les
corps broyants et entre le corps broyant et la paroi de la cuve. Ce broyage est peu efficace,

- broyage par cascade : pour des vitesses légérement plus élevées et une grande quantité de corps
broyants, les corps broyants montent le long de la cuve jusqu’a une certaine hauteur et
redescendent le long du plan incliné formé par les corps broyants. La poudre est donc broyée
par compression et par frottement entre les corps broyants. Ce mécanisme est favorable a un
broyage fin,

- broyage par cataracte : pour une vitesse de rotation plus élevée (supérieure a 75% de la vitesse
critique), les corps broyants sont entrainés plus haut le long des parois de la cuve et retombent
en suivant une trajectoire parabolique. La poudre est donc broyée par impact des corps
broyants. Ce mécanisme produit un broyage plus grossier.

W < 60% W
GLISSEMENT CASCADE
Faible quantité Quantité importante
de corps broyants de corps broyants
‘i:T’;SR':‘i::E VITESSE CRITIQUE
———
e We= jg/r

Figure 1.28 : Mécanismes de broyage [Seiss 1995]
3.1. 1. 1. 2. Mélangeur en V

Un mélangeur en V est composé de deux cylindres formant un angle compris entre 75° et 90°
(Figure 1.29) [Crouter and Briens 2016]. Il peut étre équipé d’une turbine le long de son axe de rotation.
En chutant dans le mélangeur en V, les particules se séparent et se recombinent continuellement, avec
un mélange effectué par les chutes aléatoires des particules dans le mélangeur. Ce mélangeur en V peut
étre équipé d’une turbine permettant le fractionnement des agglomeérats [Singhai et al. 2010]. Il présente
différents avantages tels qu’une réduction limitée de la taille de particules, donc la possibilité d’étre
utilisé avec des matériaux fragiles, ainsi que la facilité de chargement, de déchargement et de nettoyage.
Cependant, il est inapproprié pour les mélanges de particules ayant des tailles et des densités tres
différentes, en raison de phénomeénes de ségrégation possibles [Crouter and Briens 2016].
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(b)

Figure 1.29 : Image du mélangeur en V du DEC/SA3E placé en BaG (a) et de sa turbine située le long
de son axe de rotation (b)

3. 1. 1. 1. 3. Oscillowitt-Lab de la marque Frewitt

L’OscilloWitt-Lab (moulin oscillant et rotatif) de la marque Frewitt est composé d’un tamis
cylindrique et d’une pale en rotation (Figure 1.30). Cette technologie pour la réduction de la taille des
particules est souvent utilisée car les appareils sont compacts, peu colteux, robustes et ils peuvent étre
utilisés en continu.

La fragmentation des particules dans ce type de technologie est principalement due aux impacts
entre le rotor et les particules et aux impacts entre les particules et la plaque de tamisage [Ammal4 et al.
2018; Nalluri 2011]. Ces impacts dépendent du temps passé dans la zone de broyage et donc de la
probabilité du passage des particules a travers la plaque de tamisage. Selon 1’angle de I’'impact et
I’orientation de la particule lors du passage forcé a travers le tamis, la réduction de la taille des particules
peut varier.

Figure 1.30 : Image de I'OscilloWitt-Lab (de la marque Frewitt) du DEC/SA3E placé en BaG
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3.1.1.1. 4. Lubrification

L’étape de lubrification est réalisée pour diminuer les frottements au sein de la poudre et entre
la poudre et les parois de la matrice de presse lors de la compaction et de 1’éjection des comprimés
[Israelachvili 2011]. Le lubrifiant, ajouté a la poudre en trés faible quantité (moins de 1%m), permet en
effet de minimiser les frottements au sein de la poudre et entre la poudre et les parois de la matrice de
presse par la présence de lubrifiant adhérant a la surface des particules et par conséquent par la
diminution de leur rugosité de surface. Cependant, il peut entrainer une augmentation des rugosités de
surface pour des particules lisses [Li and Wu 2014].

3. 1.1. 2. Influence de ces méthodes de préparation du milieu granulaire sur les
caractéristiques physiques des poudres

Chacune des opérations définies ci-dessus va entrainer la modification de caractéristiques
physiques de la poudre. Le Tableau 1.3 regroupe certaines tendances relevées lors de 1’analyse de la
littérature portant sur 1’influence de ces étapes sur les caractéristiques physiques des poudres.

Techniques Taille des Etendue Morphologie . s
- . i . Domaine Réference
ou opération particules granulométrique des particules
. Plus sphérique Biomédical, [Taghian Dehaghani et al.
Broyeur a . S .
\ \ ou plus industrie céramique 2014; Moosakazemi et al.
boulets 1 .
anguleux et chimique 2017]
Mélangeur Plus sphérique Industrie [Mo_rln ar?d Briens 2013 ;
) \ X ou plus harmaceutiaue Pingali et al. 2011 ;
en v rugueuse® P a Horibe et al. 2018]
Industrie
. Plus pharmaceutique et [Nalluri 2011; Ammala et
Frewitt N N . .
sphérique valorisation de al. 2018]
biomasses
Plus
sphérique et
e . | i léai I. 2011; Li
L ubrification® X < possibilité ndustrie nuc €aire [Santana et al. 2011; Li
d’augmenter la €t pharmaceutique and Wu 2014]
rugosité de
surface

/' Augmentation de cette caractéristique

Vv : Diminution de cette caractéristique

X : Renseignement non trouvé dans la littérature

L Dépend du mécanisme de broyage

2 : Résultats présentés avec lubrification associée car le mélangeur en V n’est pas étudié seul
3: Dépend de la forme initiale des particules

4: Effectuée au mélangeur en V ou en lubrification externe
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3. 1. 2. Impact de certaines étapes de transfert sur le comportement de la poudre

Les étapes de transfert peuvent également entrainer une modification des caractéristiques de la
poudre. En effet, les poudres peuvent étre soumises a des contraintes importantes lors de ces étapes. Les
phénomenes d’attrition et de ségrégation des poudres peuvent se produire lors des étapes de transfert
dans un procédé de fabrication, ce qui modifiera leur comportement [Freeman and Cooke 2006].

3. 1. 2. 1. Etape de remplissage/vidange d’un silo ou d’une trémie d’alimentation

Lors du remplissage ou de la vidange des silos ou trémie d’alimentation, les principaux
mécanismes de ségrégation rencontrés sont [Saleh and Leturia 2020] :

- la ségrégation due aux vibrations : lorsque des vibrations verticales sont appliquées aux silos
pour mettre la poudre en écoulement, les fines particules chutent et se placent dans les espaces
interparticulaires des plus grosses particules et entrainent une ségrégation par la taille,

- la ségrégation due a I’aération ou a la fluidisation : afin d’améliorer le débit ou d’éviter
I’encrassement de produit, [’aération ou la fluidisation peuvent étre utilisées dans les silos.
Cependant, le flux d’air peut déplacer les particules les plus fines ou les moins denses vers le
haut du silo ce qui entraine une ségrégation verticale,

- la ségrégation par élutriation : le remplissage du silo peut entrainer un flux d’air engendré par
la poudre elle-méme. Ce flux d’air peut mettre en suspension les particules les plus fines ou les
moins denses qui vont alors se déposer les cbtés du talus,

- la ségrégation due aux trajectoires : lorsqu’un silo est chargé par un convoyeur pneumatique,
les particules sont projetées et leurs trajectoires dépendent de leur poids : les particules les plus
fines vont moins loin et moins vite que les grosses particules.

La ségrégation dans les trémies d’alimentation ou les silos est donc dépendante de la distribution
granulométrique [Cizeau et al. 1998; Artega and Tuzln 1990; Engblom et al. 2012] et la densité des
poudres [Seil et al. 2012; Shinohara and Golman 2003].

Concernant les phénomenes d’attrition, ils peuvent avoir lieu dans le fond d’un silo ou d’une
trémie d’alimentation [Gamble et al. 2017]. lls dépendent du taux de remplissage et donc de la contrainte
subie par la poudre (section 2. 2. 4. 1).

3.1. 2. 2. Etape de remplissage d’un moule de presse

Les phénomeénes de ségrégation ou d’attrition se produisent également lors du remplissage des
moules de presse.

Lorsqu’un moule de presse est rempli sous air, les fines particules sont plus élevées au fond
(selon la direction verticale) et au centre (selon la direction radiale) du moule [Guo et al. 2011]. En effet,
les fines particules se placent dans les espaces interparticulaires des grosses particules et rejoignent le
fond du moule. Ce phénomeéne est appelé phénomene de percolation. Lorsqu’un sabot est utilisé, des
phénomeénes de ségrégation peuvent se produire dans le sabot d’alimentation. Les fines particules se
placent dans les espaces interparticulaires des grosses particules et chutent dans le sabot, les grosses
particules se trouvent donc a la surface libre du sabot. Ceci explique que les fines particules sont
majoritairement présentes du c6té du moule par lequel le sabot débute le remplissage du moule. En
paralléle, les grosses particules roulent a la surface libre du sabot et vont avoir tendance a chuter
principalement a I’autre extrémité du moule. Sur la hauteur du moule de presse, les fines particules sont
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majoritairement présentes au fond di au phénomeéne de percolation mais également a la surface di au
cisaillement de la poudre entre le sabot et le moule [Guo et al. 2011]. Les phénomenes de percolation
présents dans le sabot dépendent de la vitesse de ce dernier [Mateo-Ortiz et al. 2014].

Des phénomenes d’attrition peuvent également avoir lieu au fond du sabot de remplissage. En
effet, la force normale appliquée entre le sabot et le moule de presse ainsi que la force tangentielle
augmentent lorsque la taille des particules augmente [Mateo-Ortiz and Méndez 2015]. Ce phénoméne
dépend de la vitesse du sabot [Mateo-Ortiz et al. 2014; Mateo-Ortiz and Méndez 2015;
Mendez et al. 2012].

3. 2. INFLUENCE DES CARACTERISTIQUES DES POUDRES SUR LEUR
COMPORTEMENT

Le comportement des poudres dépend de leurs caractéristiqgues et des conditions
environnementales de mise en ceuvre.

3. 2. 1. Influence de la distribution granulométrique

La taille des particules et la distribution granulométrique influencent la coulabilité des poudres.
Comme vu précédemment, la taille des particules influence les forces interparticulaires. Lorsque la taille
des particules diminue jusqu’a ce que les forces de Van der Waals deviennent prédominantes devant les
forces gravitationnelles, les poudres ont tendance a étre cohésives, ¢’est-a-dire qu’elles ne s’écoulent
pas librement [Petit et al. 2017; Nalluri 2011; Demeyre 2004]. Ainsi, des poudres composées de
particules plus grosses, pour lesquelles les forces gravitationnelles sont prédominantes devant les forces
de Van der Waals, ont différentes propriétés :

une compressibilité plus faible [Madian et al. 2020],

- une perméabilité plus élevée [Fu et al. 2012; Madian et al. 2020],

- un rapport d’Hausner plus faible [Geldart et al. 2006],

- unindice de Carr plus faible [Madian et al. 2020],

- un lieu d’écoulement plus élevé [Shinohara and Golman 2002; Madian et al. 2020],

- un BFE plus élevé et un FRI proche de 1 (définis en section 2. 2. 2. 1) [Madian et al. 2020].

De plus, des poudres de distribution granulométrique étroite s’écoulent mieux que des poudres
de distribution granulométrique large [Nalluri 2011]. Plus la quantité de fines particules augmente, plus
la surface de contact entre les particules est grande, ce qui entraine une augmentation de la force de
cohésion entre les particules et ainsi une mauvaise coulabilité. Par ailleurs, les fines particules peuvent
se placer & la surface des particules plus grosses et entrainer une rugosité de surface plus importante, ce
qui est défavorable a 1’écoulement [Petit et al. 2017]. Cependant, ce phénomene peut également étre
positif si les fines comblent les aspérités des grosses particules, les rendant ainsi plus sphériques. Cela
diminue les forces de friction donc améliore 1’écoulement [Petit et al. 2017].

Concernant la ségrégation, la répartition granulométrique, notamment la présence de fines
particules, peut entrainer une ségrégation par la taille. Plus I’étendue de la distribution granulométrique
est large, plus les phénomeénes de ségrégation sont importants [Su et al. 2018]. De plus, les fines
particules occupent les interstices laissés par les particules plus grosses. Lors de vibrations, les fines
particules percolent dans les espaces libres, déplacant les grosses particules a la surface du mélange, ce
qui peut entrainer une ségrégation [Jain et al. 2013; Demeyre 2004].
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3. 2. 2. Influence de la morphologie et de la rugosite de surface

La morphologie des particules et la rugosité de surface influencent également la coulabilité des
poudres. Des grains de forme irréguliére ou de surface rugueuse induisent un nombre de points de
contacts entre les grains plus élevé que pour des particules sphériques. Cela peut engendrer un
phénomene d’enchevétrement (interlocking) entre les particules [Taylor 1948] et les forces de friction
sont donc plus importantes dans ce cas et conduisent & un écoulement plus difficile [Petit et al. 2017;
Nalluri 2011; Ishii et al. 2011]. L’angle de friction interne est donc plus important pour des particules
rugueuses [Shinohara and Golman 2002]. De plus, les particules allongées s’emboitent entre elles ce qui
entrainent une augmentation de la friction. Elles sont donc plus compressibles et leur écoulement est
dégradé [Bodhmage 2006].

Concernant la ségrégation, des particules de forme irréguliere ont tendance a ségréger : lors d’un
test d’angle de repos [Alizadeh et al. 2017], les particules de forme irréguliére tendent a se positionner
aux extrémités du tas de poudre. Lorsqu’un mélange de particules sphériques et de forme irréguliére est
soumis a des vibrations, les particules de forme irréguliére se déplacent a la surface, au-dessus des
particules sphériques [Roskilly et al. 2010].

3. 2. 3. Influence de ’humidité

L’écoulement dépend également des conditions expérimentales comme 1’humidité relative.
Comme vu précédemment, quand I’humidité relative est importante, des ponts liquides peuvent se
former entre les particules et induisent une forte augmentation des interactions particulaires. Plus
I’humidité relative est élevée, plus 1’eau sera présente sur le solide (phénoméne d’absorption ou
d’adsorption). Ainsi, plus le taux d’humidité des poudres est important, plus la cohésion augmente et
I’écoulement est difficile [Nalluri 2011; Chen et al. 2012]. Cependant, ce comportement dépend du type
de poudre [Emery et al. 2009]. Dans certains cas en effet, I’humidité dans la poudre peut avoir un effet
de lubrification sur la surface des grains permettant de recouvrir les aspérités et d’améliorer
I’écoulement.

De plus, I’humidité relative diminue les phénoménes de ségrégation [Lim 2016]. En effet, les
ponts liquides diminuent le mouvement des particules les unes par rapport aux autres, ce qui empéche
la ségrégation.

3. 2. 4. Influence de la température

Dans le cadre de matériaux céramiques, une étude des propriétés d’écoulement des poudres en
fonction de leurs tailles et de la température a été réalisée [Chirone et al. 2016]. Comme mentionné
précédemment, la taille des particules influe sur la coulabilité. Concernant I’influence de la température
sur I’écoulement, les variations des fonctions d’écoulement sont tres faibles quelle que soit la taille des
particules. La température a donc un impact direct négligeable sur la coulabilité de poudres céramiques.
Elle peut néanmoins influencer le taux d’humidité et donc impacter indirectement la coulabilité¢ des
poudres.

4. SIMULATION POUR L’ETUDE A L’ECHELLE INDUSTRIELLE

Le comportement dynamique des poudres a grande échelle est complexe et difficile a étudier en
raison des différences observées lors du passage de 1’échelle du laboratoire a 1’échelle industrielle. La
simulation est fréquemment utilisée afin d’obtenir des renseignements sur le comportement des poudres.
Nous nous intéressons ici & la simulation par la Méthode des Eléments Discrets, notée DEM (Discrete
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Element Method). Elle a été choisie car elle permet de simuler le mouvement des particules en tenant
compte des forces extérieures et internes appliquées (masse des particules, forces d’interactions poudre-
poudre et poudre-paroi) et de visualiser, notamment, I’écoulement des particules et les phénoménes de
ségrégation pouvant survenir [Seville et al. 1997].

4. 1. PRESENTATION DE LA METHODE DES ELEMENTS DISCRETS
4. 1. 1. Principes de la DEM

Initialement, la méthode des éléments discrets a été développée par Cundall et Strack [Cundall
and Strack 1979]. Cette méthode considere des particules finies, dont le déplacement est décrit par les
équations de mouvement de Newton, qui interagissent grace aux forces interparticulaires [Zhu et al.
2008]. Différents paraméetres des particules peuvent étre pris en compte dans une modélisation DEM
comme la taille des particules, leur morphologie [Golchert et al. 2004], etc. Ces simulations permettent
de renseigner des informations dynamiques (position, vitesse) sur chaque particule individuelle. Pour
chaque pas de temps, elles sont donc calculées en fonction du modéle de contact utilisé. 1l existe
différents modeéles de contact prenant en compte différents paramétres comme, par exemple, les forces
de frottements [Martin and Bordia 2008], ou les forces de cohésion.

Les différentes étapes par pas de temps lors d’une simulation DEM [Parant 2016] sont
représentées en Figure 1.31.

v

I. Déplacement des particules selon le champ de
déplacement macroscopique imposé a I'échantillon

v

Il. Détection des contacts entre les particules

v

Etapes de calcul r _ ~
au cours d’un pas Ill. Calcul des forces normales et tangentielles sur les
de temps contacts
. J

4

IV. Calcul des forces appliquées a chaque particule
‘l, \
V. Résolution de la 2¢™¢ |oi de Newton = déplacement

des particules pour tendre vers I'équilibre mécanique
- J

\ 4
Fin de calcul

Figure 1.31 : Etapes effectuées lors de la simulation par DEM [Parant 2016]

A chaque pas de temps, les particules se déplacent selon le champ de déplacement
macroscopique imposé a I’échantillon. Les particules en contact sont ensuite identifiées et les forces
normales et tangentielles s’exergant sur chaque particule en contact sont calculées selon le modeéle de
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contact utilisé. La force totale appliquée aux particules est calculée a partir de ces forces de contact et
les forces extérieures appliquées a la particule. La seconde loi de Newton est appliquée. La somme des

forces Y. F appliquées & une particule est égale au produit de sa masse m et de son accélération d

(Equation 1.43). De plus, cette loi est aussi appliquée en rotation. Ainsi, la somme des moments T
auxquels une particule est soumise est égale au produit de son moment d’inertie I par son accélération

angulaire a,, (Equation 1.44).
Z F=mad

ZT:IaT;

Gréace a des algorithmes d’intégration de ces accélérations, les vitesses et les positions sont
obtenues. Chacune de ces informations peut étre enregistrée a différents temps. Le pas de temps doit
étre suffisamment petit pour assurer la stabilité de la méthode sans pour autant entrainer des temps de
calcul trop longs. Un compromis entre la stabilité de la méthode et la rapidité des simulations est donc
nécessaire. Pour ce faire, le pas de temps est pris inférieur a 20% du pas de temps critique. Généralement,
le pas de temps critique correspond au pas de temps de Rayleigh Atg, calculé selon la formule [Marigo
and Stitt 2015] :

R\ 2p(1+v) 1

Aty = —
R™0,1631v + 0,8766 VE

avec R le rayon des particules, p leur masse volumique, v leur coefficient de Poisson et E' leur module
d’Young.

Grace a la simulation DEM, différents phénomeénes ou opérations unitaires du procédé de
fabrication des pastilles peuvent étre étudiés, tels que le broyage [Bian et al. 2017; Orozco 2019], le
mélange de poudre [Horibe et al. 2018], le remplissage de moule de presse [Wu et al. 2003; Wu and
Cocks 2006; Mehrotra et al. 2009] et la compression uniaxiale [Wiacek et al. 2012; Golchert et al.
2004] par exemple. Elles permettent de mieux comprendre le comportement général de la poudre,
comme sa coulabilité [Tykhoniuk et al. 2007; Tomas 2004] ou encore les phénoménes de ségrégation
possibles [Mateo-Ortiz et al. 2014; Guo et al. 2011; Zhou et al. 2002]. Il est également possible de
restreindre le champ des investigations expérimentales grace a la simulation, en particulier lorsque la
quantité de poudre est limitée ou lorsque leur manipulation est contraignante (cas pour les poudres
d’oxydes d’actinides).

4. 1. 2. Présentation des modeles de contact

Différents modeles de contact peuvent étre utilisés en DEM, par exemple, le modeéle linéaire de
Hooke et le modéle non-linéaire de Hertz. Le choix de ce modeéle est important, il permet de déterminer
les forces interparticulaires et donc les mouvements des particules. La déformation interparticulaire est
définie par I’enchevétrement entre deux particules. Pour deux particules sphériques de rayons R, et R,
et de centre x! et x* (Figure 1.32), I’enchevétrement &,, est déterminé par :

6, = R1+R2—|xi1—xi2|
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Figure 1.32 : Enchevétrement interparticulaire
4.1.2.1. Modéle de Hooke

Le modele de Hooke est linéaire et est donc le plus simple. La précision de ce modele peut étre
suffisante selon le systéme étudié. Dans ce modele, le contact interparticulaire est considéré comme un
systeme de ressort-amortisseur dans lequel le ressort représente la force d’élasticité et 1’amortisseur
représente ’effet d’amortissement. La force normale F, est donc calculée gréace a :

Fn = kn6n + )/TIAUTL

avec k,, le coefficient de raideur normal entre deux particules, y,, le coefficient d’amortissement normal
et Av, la vitesse relative interparticulaire normale. En déformation quasi-statique, la force
d’amortissement est négligeable devant la force élastique donc la force normale F, est linéaire a
I’enchevétrement &,,.

De la méme maniére, la force interparticulaire tangentielle est définie par :

Fy = k6 + v Av,

avec k; le coefficient de raideur tangentiel entre deux particules, y; le coefficient d’amortissement
tangentiel et Av; la vitesse relative interparticulaire tangentielle. L’enchevétrement tangentiel §; peut
étre calculé en intégrant la vitesse relative interparticulaire tangentielle Av, entre un instant de contact
to et un instant t. Cette formule est valable si la force interparticulaire tangentielle est inférieure ou égale
aux frottements de Coulomb :

F, < uF,

avec u le coefficient de frottement dynamique.

4.1.2. 2. Modele de Hertz

Le modele de Hertz est non linéaire, il nécessite donc des temps de calcul plus longs. Cependant,
le calcul des forces interparticulaires se base sur les propriétés des matériaux, il est donc plus précis. En
considérant deux particules sphériques de rayons R, et R,, de modules d’Young E; et E,, de modules
de cisaillement G, et G, et de coefficients de Poisson v, et v,, le rayon effectif R*, le module d’Young
effectif E* et le module de cisaillement effectif G* peuvent étre calculés :
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La force normale F,, est alors calculée a partir de ces grandeurs effectives :

4

3 E*\/Fé‘s/z + yné‘i/‘lzlvn

Ey

ol y,, est déterminé a I’aide du coefficient de restitution.

Selon le modele de Hertz-Mindlin, une variante du modéle de Hertz, la force tangentielle F; est
définie par :

16
F, = ?G*\/Fa,i/zat

Cette formule est valable si la force interparticulaire tangentielle est inférieure ou égale aux
frottements de Coulomb :

Fp < uky
avec u est le coefficient de frottement dynamique.

4. 2. CALIBRATION DES PARAMETRES DE SIMULATION

La calibration des paramétres de simulation est une étape importante et nécessaire avant de
réaliser des simulations par DEM. En effet, différents paramétres de simulation sont difficiles a obtenir
expérimentalement. De plus, les particules seront considérées comme sphériques, ce qui n’est pas le cas
réellement. Afin d’obtenir tout de méme un comportement de la poudre en simulation comparable a la
réalité de la poudre étudiée, certains parameétres seront ajustés pour compenser certaines grandeurs non
prises en compte dans la simulation. Pour réaliser cette calibration, une comparaison entre les résultats
expérimentaux et les résultats de simulation d’essais de référence a échelle macroscopique est réalisée.
Pour ce faire, différentes combinaisons de paramétres sont testées jusqu’a obtenir un écart acceptable
par rapport a I’expérimentation.

La méthode de calibration par essai-erreur est la plus répandue. Elle consiste a répéter des
simulations avec différentes combinaisons de paramétres jusqu’a obtenir un écart relatif acceptable avec
les résultats obtenus expérimentalement d’essais de référence. Cette méthode est facile a réaliser.
Cependant, elle présente de nombreux inconvénients : le nombre de simulations a effectuer n’est pas
connu, le choix des valeurs des paramétres dépend de 1’utilisateur et la combinaison de paramétres
obtenue n’est pas forcément optimale. Une autre méthode est d’effectuer une boucle d’optimisation par
la DEM jusqu’a rencontrer un critere d’arrét choisi par 1’utilisateur. Dans ce cas, [’avantage est
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I’automatisation de la calibration. Cependant, les inconvénients restent les mémes que cités
précédemment. Diverses méthodes de calibration sont actuellement l'objet d’études, comme celles
basées sur les algorithmes genétiques [Do et al. 2018] ou encore celles basées sur 1’algorithme PSO
(Particle Swarm Optimization) [Wang et al. 2021].

Dans le cadre de cette étude, une autre méthode d’automatisation de la calibration des
parameétres a été réalisée : calibration par LHS-Krigeage-EGO. Elle se base sur la sélection
d’échantillons générés par LHS et sur une interpolation par krigeage permettant I’obtention des résultats
numériques des essais de référence obtenus par des simulations par DEM. Pour finir, 1’optimisation
EGO recherche la combinaison de parametres minimisant les écarts entre les résultats expérimentaux et
numériques. Les parametres calibrés sont ainsi obtenus.

4. 2. 1. Echantillonnage par Hypercube Latin (LHS)

L’échantillonnage par hypercube latin (Latin Hypercube Sampling, LHS) est une méthode
statistique pour réaliser un échantillonnage quasi-aléatoire de plusieurs variables. 1l est donc utilisé dans
le but de sélectionner les combinaisons de parametres de simulation a tester.

Pour ce faire, les paramétres a calibrer doivent étre bornés [Olsson et al. 2003]. Le LHS génére
alors n points de coordonnées aléatoires dont chaque composante correspond a un paramétre a calibrer
en s’assurant que ces composantes soient différentes pour chaque point de coordonnées généré. Les
avantages du LHS sont une couverture compléte du domaine de chague variable et la répartition de la
distribution des valeurs en n intervalles de probabilité égale. Un exemple de la répartition pour quatre
échantillons générés par LHS a partir de deux variables A et B est présenté sur la Figure 1.33.

A

X

Figure 1.33 : Répartition des variables A et B apres LHS

En considérant Py, P,,..., P, les k parametres a calibrer. Le LHS génére n points X; de
coordonnées X; = (P, P, ..., Pt) avec i allant de 1 & n. Afin que la derniére étape de cette méthode de
calibration soit efficace, le nombre d’échantillons n doit étre 10 fois supérieur au nombre de paramétres
a calibrer [Jones and Schonlau 1998]. Ces n combinaisons de paramétres sont ensuite utilisées pour
réaliser n simulations par DEM. Ceci permet d’obtenir n résultats de simulation en fonction des n
combinaisons testées.

4. 2. 2. Krigeage

Suite aux n simulations permettant d’obtenir n résultats numériques, la seconde étape est le
krigeage [Shi 2014]. Le krigeage est une méthode d’interpolation garantissant le minimum de variance
permettant d’obtenir une relation entre les paramétres et les résultats numériques. Le type de résultats
numeriques sera développé par la suite. La réalisation du krigeage nécessite au minimum une entrée et
une sortie. Dans notre cas, les entrées sont les n parameétres numériques générés par LHS et la sortie
correspond aux n résultats numériques R,,,,,, obtenus par simulation DEM. Ils sont regroupés dans une
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matrice M (Equation 1.54), les k premiéres colonnes étant les entrées et la derniére colonne
correspondante a la sortie.

Pll PZ1 PI} erlum
M= P12 PZ2 PI? erlum
P P} .. P Rlun

Grace a une fonction en boite noire K (Equation 1.55), le krigeage permet alors de déterminer la
sortie en tout point du domaine sans avoir a effectuer des simulations par DEM.

K(PllPZ""'Pk) = Rnum

La derniére étape est alors de déterminer les parametres permettant un écart minimal entre les
résultats numériques et les résultats expérimentaux.

4. 2. 3. Efficient Global Optimization (EGO)

La derniere étape de calibration des paramétres est d’obtenir une combinaison optimale de
paramétres numériques par Efficient Global Optimization (EGO) [Jones and Schonlau 1998; Forrester
et al. 2008]. L’objectif de cette méthode est de trouver le minimum d’une fonction objectif F en boite
noire. La fonction objectif F est définie comme la somme des écarts relatifs entre les résultats
NUMEriques Ry, et les résultats expérimentaux Ry, (Equation 1.56).

F(X) — Z |Rnum,j - Rexp,j|
K Rexp.j

L’image de F pour un point X peut alors étre calculée. L’algorithme EGO est un algorithme
d’optimisation basé sur le modele de krigeage (différent du krigeage décrit dans la section 4. 2. 2).
L’incertitude explicite du modéle de krigeage permet de transformer le probléme probabiliste avec une
réalisation d’une loi normale de moyenne p et de variance 2. L’algorithme EGO est basé également sur
un critére d’enrichissement appelé « critére d’amélioration espérée », noté EI (Expected Improvement)
(Equation 1.57), avec f,,,;, le minimum de F, @ la fonction de répartition et ¢ la variable aléatoire de
densité.

— fmin B U(X) fmin - M(X)
EI(X) = (fin — RCO)® (W) +o(X)e <W)

Ce critére définit les zones intéressantes comme un compromis entre la valeur du meilleur
prédicteur et la valeur de I’incertitude associée au modele. I permet donc d’éviter une convergence vers
un optimum local. Pour chaque itération d’optimisation, le point minimisant EI est recherché tel que
Xm4+1 = argmax (EI(X)). Le premier terme de I’Equation I.55 est grand lorsque la moyenne p est plus
petite que fy,in. Le second terme est grand lorsque I’incertitude sur la moyenne p est élevée. Donc le
critere EI est grand pour les régions avec une amélioration de f,,;, et/ou pour des régions avec une
grande incertitude. Les points prometteurs sont donc donnés en maximisant le critére E1. Ce dernier est
globalement de bonne qualité pour les petites dimensions (<15) et trouve la solution du probléme en un
nombre raisonnable d’itérations. Cette étape est réitérée jusqu’a atteindre le nombre d’itérations indiqué
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(critere d’arrét) puis se conclut sur la sortie du minimum global de F et de son antécédent X,,,,,. Les
coordonnées de X, donnent les parametres numériques calibres.

Un exemple mono-dimensionnel de la méthode EGO sur la fonction f(x) = x.sin (x) est
représenté en Figure 1.34.

— fix)=xsinix}
Given data points
——~- Kriging prediction
Kriging 39% confidence interval
* MNext point to evaluate
—— Expected improvment function

EGD optimization of fx) = xsinx

iteration 1 iteration 2

0.000
101 —0.025
—0.050
-0.075
—=0.100

=-0.125

iteration &

[+

;\-.__,,—//;\ -0.2

4] 3 10 15 20 25 ] 3 ] 15 20 23

Figure 1.34 : Exemple de la méthode EGO [Bouhlel et al. 2019]

Le minimum de cette fonction est recherché. Tout d’abord, I’image de cette fonction est calculée
en trois points distincts (points jaunes). L’antécédent pour lequel la fonction de progression espérée EI
est maximisé en valeur absolue (point rouge) est recherché. L’image de la fonction f de cet antécédent
est calculé. Ce protocole est effectué pour six itérations durant lesquelles la précision du krigeage de
prédiction augmente. Le minimum global de la fonction f pour le nombre d’itérations donné est enfin
déterminé. Dans cet exemple, le minimum est de -15,1 atteint pour x = 18,1.

Pour que la méthode d’optimisation par EGO soit efficace, le nombre d’itérations doit étre 10
fois supérieur au nombre de paramétres numériques a calibrer [Jones and Schonlau 1998].
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5. BILAN

Les poudres sont définies par leurs caractéristiques physiques (taille, forme, etc.), mécaniques
(rigidité, dureté, ténacité, etc.) et chimiques (composition et adsorption). Les différentes caractéristiques
des poudres vont impacter leur comportement.

Dans cette étude, les propriétés comportementales considérées sont la coulabilité et la
ségrégation. Les propriétés d’écoulement dépendent des forces interparticulaires. Ces dernicres
dépendent de la taille des particules, de leur forme et leur rugosité de surface. Pour des particules fines
ou avec des aspérités importantes, 1’écoulement de la poudre est difficile. La distance séparant deux
particules influence également 1’écoulement. Controler les caractéristiques physiques de la poudre
permet donc d’en améliorer les propriétés d’écoulement.

De plus, pour caractériser la coulabilité de la poudre, différents états de la poudre doivent étre
consideérés : la mise en écoulement (transition statique-dynamique), 1I’écoulement dynamique ainsi que
les propriétés du lit de poudre (perméabilité, arrangement des agglomérats). Différents niveaux de
contraintes peuvent également étre appliqués a la poudre lors des méthodes de caractérisation
rhéologique (coulabilité lorsque la poudre est dans un état consolidé, non confiné ou aéré). Caractériser
I’écoulement de la poudre lors de différentes étapes du procédé, telles que la vidange de trémies ou
encore le remplissage d’un moule de presse, nécessite différents tests de caractérisation rhéologique.

Au cours des différentes étapes d’un procédé de fabrication, les caractéristiques des poudres
vont évoluer ce qui va modifier leur comportement. La présence de fines particules et une distribution
large ont tendance a dégrader 1’écoulement et a entrainer une ségrégation par la taille. Les particules de
forme irréguliére ou rugueuses dégradent également la coulabilité et peuvent entrainer une ségrégation
par la forme. La présence d’humidité relative rend 1’écoulement plus difficile mais elle peut limiter la
ségrégation par augmentation des forces interparticulaires. Dans le cadre de matériaux céramiques, la
température a un impact négligeable.

Enfin, dans le but d’étudier le changement d’échelle de certaines étapes de transfert, la
simulation par la méthode des éléments discrets (DEM) est envisagée. Elle est largement utilisée dans
le domaine des milieux granulaires et permet 1’évaluation des différents comportements souvent
difficiles a déterminer expérimentalement. Pour réaliser ces simulations, il est nécessaire de calibrer les
parametres de simulation. Une méthode de calibration par LHS-Krigeage-EGO est appliquée.
L’avantage de cette méthode est 1’optimisation des paramétres (la recherche d’une combinaison de
parameétres calibrés) en limitant le nombre de simulations par DEM et donc le temps de calcul.

Bien que la coulabilité des poudres ait été largement étudiée dans de nombreux domaines, peu
de recherches ont été effectuées sur la coulabilité et la ségrégation de poudres d’actinides, de méme que
I’impact du mélangeur en V et de 1’OscilloWitt-Lab sur ces poudres. Enfin, la simulation DEM du
comportement de poudres d’actinides lors des étapes de transfert est faiblement rapportée dans la
littérature.
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CHAPITRE |l : MATERIEL ET METHODES

Apres la présentation des contraintes de manipulation de 1’'UO>, ce chapitre
présente dans un premier temps les différentes étapes de préparation du
milieu granulaire utilisées au cours de ces travaux. Les méthodes de
caractérisations physiques, mécaniques et rhéologiques mises en ceuvre sont
ensuite présentées. La procédure de fabrication de pastilles et [’observation
de leur microstructure sont detaillées. Pour finir, ce chapitre développe la
mise en place d’'une méthodologie permettant d’optimiser les caractérisations
lorsque la quantité de poudre disponible est limitée.
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1. MANIPULATION DE L’UQO2 AU SEIN D’UNE ICPE

Dans cette these, les méthodes de préparation du milieu granulaire ainsi que les caractérisations
des poudres présentées dans ce chapitre ont été réalisées sur des poudres d’oxyde d’uranium UO; au
sein du Laboratoire UO;, une Installation Classée pour la Protection de I’Environnement (ICPE).
Compte tenu de ces expériences en milieu contaminant, des précautions de manipulation sont
nécessaires. En effet, les poudres peuvent générer des poussiéres radioactives lors de leur manipulation.
De nombreux équipements utilisés au cours de ces travaux sont donc placés en Boite & Gants (BaG)
(Figure 11.1). Ces derniéres sont des enceintes étanches ventilées permettant de travailler sur des poudres
contaminantes. Les parois sont transparentes et les manipulations sont effectuées gréce a des gants
placés a différents endroits de la BaG. Ceci complique la réalisation des tests et la maintenance des
appareils.

Figure 1.1 : Images de la BaG Mélangeur en V (a), Frewitt (b)
et du granulométre laser en voie séche et du rhéométre FT4 (c)

Les équipements étant placés dans différentes BaG, des transferts entre les BaG doivent étre
effectués. Toute opération (expériences, maintenances) nécessite donc plus de temps pour pouvoir étre
réalisée par rapport a de simples manipulations sur paillasse. Une organisation rigoureuse des essais
permet néanmoins de limiter au maximum les transferts et les pertes de temps. Enfin, la matiére nucléaire
fait I’objet d’un suivi comptable qui implique une gestion des quantités mises en ceuvre Via le suivi des
masses et des lieux de stockage/entreposage des poudres.

2. ETAPES DE PREPARATION DU MILIEU GRANULAIRE

Différents procédés de fabrication de combustible mixte (U,Pu)O- pour les réacteurs a neutrons
rapides refroidis au sodium ont existé. Dans tous les cas, les oxydes d’uranium et de plutonium sont
broyés et homogénéisés dans un broyeur a boulets. Une étape de granulation (mécanique [Bailly 1982]
ou de tamisage/forcage [Nigon and Bastard 2003; Haas et al. 1994]) est réalisee. Un lubrifiant est ensuite
ajouté au mélange d’oxydes d’actinides. Les poudres sont enfin compactées puis frittées afin d’obtenir
les pastilles finales.

La poudre de référence utilisée dans ce travail est donc une poudre broyée. Des étapes de
préparation du milieu granulaire sont ensuite utilisées afin d’essayer de faire évoluer le procédé en
supprimant les étapes réputées radiologiquement pénalisantes pour les opérateurs.

2.1. BROYAGE

Au cours de ces travaux, deux lots de poudre broyée ont été préparés. lls sont composés de 80%
massique (noté %m) de poudre UO; obtenue par voie séche (origine usine de Lingen) et de 20%m de

56



chamotte UO; (obtenue par broyage de pastilles frittées rebutées, c’est-a-dire non conformes). Elles sont
présentées en Figure 11.2. La particule élémentaire de la poudre d’oxyde d’uranium UQ; est appelée
cristallite. Elles s’agrégent et constituent des agrégats (liaisons fortes), qui eux-mémes s’agglomérent
pour former des agglomérats (liaisons faibles).

Chamotte d’UO,

Agglomérats d’'UO,

Figure 11.2 : Images des agglomérats (a) et des agrégats d'une poudre UO; ()
et de la chamotte d’UO:; (c) (microscope électronique a balayage)

Les conditions de broyage utilisées pour ces deux lots sont regroupées dans le Tableau I1.1.
Différents parameétres de broyage sont fixés [Seiss 1995] : le taux de remplissage de galets J, le taux de
remplissage de poudre f., le coefficient de remplissage poudre-galets U et le rapport de la masse de
galets sur la masse de poudre K.

_ Volume apparent des galets
" Volume utile du broyeur

(Equation 11.1)

_ Volume apparent de poudre (Equation 11.2)

c =

Volume utile du broyeur

£ (Equation 11.3)
U=~

y

_ Masse des galets (Equation 11.4)

" Masse de poudre

Le premier lot, existant avant le début de ces travaux, a été réalisé dans un broyeur a boulet
de 10 L permettant d’obtenir une grande capacité de poudre (58 kg). Il est noté lot GrC (Grande
Capacité). La poudre aprés broyage est notée GrC-PB. Malheureusement, la présence d’impuretés
constatées dans la chamotte (probablement liées aux opérations de fabrication) et/ou les conditions de
broyage utilisées peuvent conduire a des porosités importantes dans les pastilles frittées (résultats
présentés dans le Chapitre I11. 0 et Chapitre I1. 0). Disponible en quantité importante, ce lot a cependant
permis d’étudier les deux voies de préparation du milieu granulaire définies et présentées dans le
paragraphe 2. 2.

Afin de disposer d’un lot avec moins d’impuretés et d’autres conditions de broyage, un second
lot de 2,8 kg a été préparé dans le cadre de cette étude dans un broyeur a boulets de 2,1 L et est noté FaC
(Faible Capacité). La poudre broyée est notée lot FaC-PB. La premiére étape est de réaliser de la
chamotte par broyage de pastilles frittées élaborées a partir du lot GrC en visant une surface spécifique
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comprise entre 1 m2.g™ et 1,3 m2.g™. La seconde étape est d’effectuer un mélange de la chamotte et de
poudre d’UO; au broyeur a boulets. Cette poudre, disponible en faible quantité, sera utilisée pour
approfondir 1’étude d’une seule méthode de préparation du milieu granulaire.

Tableau I1.1 : Comparaison des conditions de broyage des deux lots étudiés
et des chamottes correspondantes

Lot GrC FaC
Conditions de Chamotte Mélange Chamotte Mélange
broyage

. Pastilles d’UO; 80%m UO,, Pastilles d’UO; 80%m UOs,
Composition o . s .

frittées concassées 20%m, chamotte | frittées concassées | 20%pm chamotte

Masse totale (kg) 15 58 0,56 2,8
Volume de la cuve du 10 10 21 21
broyeur (L)
U 0,63 1,0 0,63 1,0
J (%) 38,0 40,0 8,3 33,1
K 11,4 13,8 7,3 12,9
Vitesse (tours.min™) 60 60 72 72
Durée (h) 2 2 45 2

Des échantillons de poudre broyée lubrifiée ont également été étudiés pour ces deux lots. Ils
sont notés respectivement GrC-PB-L et FaC-PB-L. Un échantillon de poudre est lubrifié avec un ajout
de 0,2%m de stéarate de zinc (VWR Chemicals) dans un mélangeur tridimensionnel Turbula a
34 tours.min pendant 10 minutes.

2. 2. PREPARATION DU MILIEU GRANULAIRE

Deux voies de préparation du milieu granulaire ont été étudiées au cours de ce travail dans
I’objectif d’améliorer la coulabilité des poudres broyées sans passer par une étape de granulation a
proprement parler [Vollath et al. 1982]:

- I’utilisation d’un mélangeur en V équipé d’une turbine (Chapitre I. 3. 1. 1. 1. 2),

- Iutilisation d’un moulin oscillant et rotatif Oscillowitt-Lab de la marque Frewitt
(Chapitre I. 3. 1. 1. 1. 3), suivie d’un brassage et d’une lubrification dans un appareil de mélange
tridimensionnel Turbula.

Les principales caractéristiques de ces équipements sont regroupées en Tableau 11.2.
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Tableau 11.2 : Récapitulatif des appareils utilisés
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L’objectif de ces étapes de préparation du milieu granulaire est d’améliorer la coulabilité des
poudres en modifiant la taille et la morphologie des agglomérats. Ces agglomérats doivent étre
suffisamment solides pour ne pas étre modifiés lors des étapes de transfert mais doivent se casser lors
de I’étape de pressage afin d’obtenir des pastilles de microstructure homogéne apres frittage.

2. 2.1. Mélangeur en V

Lors des essais avec le mélangeur en V, la destruction des gros agglomérats est effectuée en
alternant des périodes de fonctionnement ou de non-fonctionnement de la turbine. L’utilisation de la
turbine a grande vitesse peut en effet engendrer un échauffement de la poudre, ce qui peut entrainer une
augmentation du rapport O/U. Une alternance de 5 minutes de brassage sans turbine et de 10 minutes
avec la turbine est donc réalisée pour éviter cet échauffement. Les durées et les vitesses de rotation de
la cuve et de la turbine sont contrélées (Figure 11.). La destruction des agglomérats est suivie d’une étape
de brassage puis de lubrification, via I’introduction de stéarate de zinc (VWR Chemicals) a hauteur de
0,2%n, étapes également réalisées dans le mélangeur en V (Figure 11.3). Ces trois étapes intermédiaires
constituent la « voie mélangeur en V ».

Turbine Cuve
2500
2000
1500
1000 --++-44-4-----+-r+rF-+-Fr-++-4t4-4----t---rFrrFr-+r+--4--

la turbine (en
tours.minl)

500

10 20 30 40 S0 60 70 80 90 100 110 120 130 140 150 160 170 180 190 0 210) 220 230
X
—~ W

Vitesse de rotation de

Brassage

Destruction des gros agglomérats Lubrification
Figure 11.3 : Exemple d’essai réalisé avec la voie mélangeur en V

Deux conditions de mise en ceuvre du mélangeur en V sont considérées pour cette étude :
- une vitesse de turbine de 2000 tours.min,

- une vitesse de turbine de 4000 tours.min™,

Les autres paramétres sont maintenus constants (Tableau 11.3).

Les essais au mélangeur en V ont uniquement été réalisés avec le lot GrC. A I’issue de ces essais,
trois lots de poudre par condition de mise en ceuvre sont constitués. Ils correspondent aux poudres
obtenues aprés destruction des gros agglomérats, aprés brassage et apres lubrification, les notations
correspondantes sont indiquées dans le Tableau I1.3. Les poudres sont caractérisées a I’issue de chacune
de ces étapes intermédiaires, selon leur quantité disponible. En particulier, les quantités disponibles pour
les lots issus de la destruction des agglomérats et issus du brassage sont moindres que pour les lots
lubrifiés.
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Tableau 11.3 : Paramétres utilisés pour les essais au mélangeur en V

Nom MeV2000 MeV4000
Destruction Destruction

Etapes des gros Brassage | Lubrification des gros Brassage | Lubrification
agglomérats agglomérats

Vitesse de

rotation de 2000 0 0 4000 0 0

la turbine

(tours.min)

Vitesse de
rotation de 10 10 10 10 10 10
la cuve
(tours.mint)
Temps (min) 120 15 10 120 15 10
Masse 450 450 17000 450 450 17000
disponible (g)

GrC- GrC- GrC- GrC- GrC- GrC-

Nomenclature | - \1ev2000 | Mev2000-B | Mev2000-BL| Mev4000 | MeV4000-B | MeV4000-BL

2. 2. 2. Association du Frewitt et du Turbula (voie Frewitt)

L’OscilloWitt-Lab (noté Frewitt dans la suite) est utilisé avec un tamis cylindrique de quelques
centaines de microns. La vitesse de rotation de la pale est réglée a 88 oscillations par minute. Cette étape
permet la destruction des gros agglomérats par tamisage/forgcage. La poudre récupérée subit ensuite une
étape de brassage afin de permettre une réagglomération/sphéroidisation, puis une étape de lubrification
via I’ajout de 0,2%m de stéarate de zinc (VWR Chemicals). Ces opérations sont réalisées grace a un
mélangeur de type Turbula, agitateur tridimensionnel de vitesse réglable. Il permet d’obtenir des
mélanges homogénes en peu de temps. Ces trois étapes intermédiaires constituent la « voie Frewitt ».

Deux essais ont été réalisés sur le lot GrC, un avec une taille de maille de tamis de 250 um et
un autre avec une maille de 500 um. La poudre FaC a quant a elle subi une seule condition de mise en
ceuvre avec une maille de 250 um. Les parameétres utilisés sont présentés dans le Tableau 11.4. De méme
que pour le mélangeur en V, 3 lots sont constitués a 1’issue de chaque essai. Les différentes poudres
obtenues sont caractérisées selon leur quantité disponible.
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Tableau I1.4 : Paramétres utilisés pour les essais de la voie Frewitt

Nom Frew250 Frew500
. Tamisage/ L Tamisage/ L
Etapes Brassage | Lubrification Brassage | Lubrification
forcage forcage
Taille de maille
du tamis (um) 250 / / 500 / /
Vitesse de rotation du
Turbula (tours.min™) / 72 34 / 72 34
Temps (min) / 15 10 / 15 10
M
O | asse 450 450 1000 450 450 1000
(3 disponible (g)
§ Nomenclature GrC- GrC- GrC- GrC- GrC- GrC-
Frew250 Frew250-B | Frew250-BL Frew500 Frew500-B | Frew500-BL
Masse
E disponible (g) 560 560 560 / / /
° FaC- FaC- FaC-
-
Nomenclature] o /250 | Frew250-B | Frew250-BL / / /

2. 2. 3. Synoptique de fabrication

Un synoptique des différentes méthodes de préparation du milieu granulaire appliquées aux
deux lots GrC et FaC est présenté ci-aprés. Il regroupe la nomenclature, les conditions opératoires
utilisées et les masses disponibles pour effectuer les caractérisations pour chaque échantillon étudié au

cours de ce travail.
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Lot GrC

GrC-PB

Broyage d’'un mélange de
80%,, d’UO, et de 20%,, de

chamotte

Masse disponible : 19000 g

GrC-PB-L

Ajout de 0,2%,, de 5tZn et
Turbula & 23 tours.min™

pendant 10 minutes

Masse disponible : 1000 g

v

Mélangeur en V

GrC-MeV2000 K
Turbine @ 2000 tours.min* et &
cuve ¢ 10 tours.min? H
pendant 2 heures E
Masse dlsponlble 450g 7

GrC-MeV2000-B

Cuve & 10 tours.min™

pendant 15 minutes
Masse disponible : 450 g

[

GrC-MeV2000-BL
Ajout de 0,2%,, de StZn et
cuve @ 10 tours.min™*
pendant 10 minutes
Masse disponible : 17000 g

v
GrC-MeV4000

Turbine & 4000 tours.min et

cuve @ 10 tours.min
pendant 2 heures
Masse disponible : 450 g

GrC-MeV4000-B

Cuve @ 10 tours.min™

pendant 15 minutes
Masse disponible : 450 g

1
GrC-MeV4000-BL
Ajout de 0,2%,, de StZn et
cuve @ 10 tours.min
pendant 10 minutes
Masse disponible : 17000 g

Lot FaC

FaC-PB
Broyage d’'un mélange de
80%,, d’'UO; et de 20%,,
de chamotte
Masse disponible : 560 g

Oscillowitt-Lab + Turbula

.

smEEEEEERN,

-

FaC-Frew250
Tamisage/for¢age @ travers
un tamis de 250 um
Masse disponible : 560 g

EEEEEEEEEER EEEEEEEEEES
f S
FaC-Frew250-B
Brassage au Turbula
@ 72 tours.min’*
pendant 15 minutes
Masse dlsponlble e:560g

‘[

FaC—Frew250 BL
Ajout de 0,2%,, de StZn et
Turbula & 23 tours.min™
pendant 10 minutes
Masse dlsponlble 560 g

*

emEEEEEENENEN,

[
|

|

v

OscilloWitt-Lab + Turbula

LR
GrC-Frew250 :5 GrC-Frew500
Tamisage/forcage a travers .. Tamisage/forcage a travers
un tamis de 250 um . un tamis de 500 um
Masse disponible : 450 g . 1 Masse disponible : 450 g
S Y A

‘GrC-Frew250-B
Brassage au Turbula a 72
tours.min' pendant 15
minutes
Masse disponible : 450 g
—-— - - —-—

1
I

I\

GrC-Frew500-B
Brassage au Turbula a 72
tours.min pendant 15
minutes

__Masse d_isponible_:tls&g -

GrC-Frew250-BL
Ajout de 0,2%,, de StZn et
Turbula & 23 tours.min?
pendant 10 minutes
Masse disponible : 1000 g

GrC-Frew500-BL
Ajout de 0,2%,, de StZn et
Turbula a 23 tours.min™
pendant 10 minutes
Masse disponible : 1000 g

FaC-PB-L
Ajout de 0,2%,, de 5tZn et
Turbula & 23 tours.min
pendant 10 minutes
Masse disponible : 560 g

Alllllll-.
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3. CARACTERISATIONS PHYSIQUES ET MECANIQUES DES POUDRES

Afin de déterminer I’influence des méthodes de préparation du milieu granulaire sur les
caractéristiques des poudres, des caractérisations physiques et mécaniques sont effectuées. La mise en
ceuvre de ces caractérisations est détaillée dans cette section.

3. 1. CARACTERISATIONS PHYSIQUES DES POUDRES
3.1. 1. Granulométrie en voie séche

Les distributions granulométriques des particules sont mesurées a I’aide d’un granulométre laser
Mastersizer 3000 de la marque Malvern. Les essais sont effectués en voie seche et la dispersion est
réalisée a ’aide du module Aero S de la marque Malvern. Afin de pouvoir réaliser les mesures sur des
poudres d’oxyde d’uranium, ’appareil a été placé dans une boite a gants.

Le principe de la mesure est le suivant : 1’échantillon de poudre est dispersé a I’aide d’un flux
d’air a une pression donnée. Les particules passent devant un faisceau laser, ce qui entrainent un
phénomeéne de diffraction. La taille des particules peut alors étre déterminée d’aprés la théorie de Mie.
La taille de particule ainsi obtenue représente le diamétre de la sphére équivalente de méme volume que
la particule considérée. Ainsi, les différents diamétres moyens, présentés dans le chapitre I. 1. 1. 1,
peuvent étre déterminés. L’étendue granulométrique est caractérisée par le Span et dépend des
diametres moyens :

d90 - d10
Span = ————
dso

Les essais peuvent étre réalisés a différentes pressions de dispersion. Une pression de 0,1 bar
est utilisée pour déterminer la répartition granulométrique des poudres car elle permet de minimiser la
destruction des agglomérats. Trois prises d’essais sont réalisées pour chaque sous-lot.

3. 1. 2. Morphologie

La morphologie des particules (3D) a été déterminée, sur des clichés de microscopie, grace a
I’analyse d’images des ombres des particules (projections 2D) a 1’aide du logiciel Image-J [Schindelin
et al. 2012]. Pour cela, les agglomérats sont placés dans une coupelle en verre et une définition de 1194
x 1194 pixels a été utilisée, a I’aide du microscope opto-numérique Olympus DSX500 avec un objectif
x5 (MPLFLN5xBD de Olympus). La résolution de ces images est de 3,34 pum.pixel™.

Une macro sur Image J a été développée (Figure 11.4). La premiére étape est une étape de pré-
seuillage afin d’améliorer le contraste et la brillance. Puis, le seuillage de I’image est réalisé avec la
méthode Otsu (seuillage automatique & partir de la forme de I'histogramme de I'image, supposé contenir
deux modes [Otsu 1979]). Un post-seuillage est ensuite effectué pour réaliser le watershed (séparation
des agglomérats en contact) ainsi que certaines corrections si nécessaire (remplissage d’agglomérats
divisés par erreur par le watershed, séparation manuelle des agglomérats non effectuée par le watershed).
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Figure 11.4 : Etapes du traitement d’images

Une fois I’image traitée, I’analyse d’image est réalisée a I’aide du plugin Shape Filter [Wagner
and Lipinski 2013]. Les parametres utilisés pour quantifier la morphologie des particules sont la
circularité, I’élongation et la solidité (Chapitre I. 1. 1. 2).

Pour chaque lot de poudre analysé, environ 50 images ont été réalisées a 1’aide du microscope
opto-numérique et 1000 agglomérats ont été analysés. Afin de limiter les erreurs, la norme ISO [ISO
2008] recommande une analyse de particules d’aire supérieure a 100 px, limite appliquée lors de cette
étude. Les particules analysées ont donc un diamétre équivalent minimal d’environ 36 um (Equation
11.6). De plus, une limite sur la solidité a également été appliquée. En effet, une solidité inférieure 4 0,8
peut traduire une superposition d’agglomérats et empéche donc I’analyse d’images (conseil pour le
granulomorphometre Morphologi G3 de Malvern). Seules les particules dont la solidité est supérieure a
0,8 ont donc été analysées.

Les fréquences cumulées en volume en fonction du diametre équivalent sont présentées pour
I’analyse de la circularité et de 1’¢longation. La solidité étant utilisée comme limite, elle n’a pas été
analysée. Pour ce faire, les particules sont supposées sphériques. Le diamétre équivalent dy, (exprime
en um) et le volume équivalent V, (exprimé en um?) des particules ont été calculés grace aux équations

suivantes :
4Aire
dsq -
T[déq3
Veg =—¢

De maniére analogue aux diametres équivalents en granulométrie, les facteurs de forme SFio,
SFso et SFg, correspondant respectivement a 10%, 50% et 90% de la fréquence cumulée en volume des
paramétres morphologiques, ont été déterminés.

3. 1. 3. Porosités externe et interne

La porosité des agglomérats est obtenue grace a un porosimétre a mercure AutoPore V de la
marque Micromeritics. Compte tenu de 1’absence de retraitement pour les poudres nucléaires
contaminées au mercure, ces analyses n’ont été effectuées que sur un nombre d’échantillons restreint
(une seule mesure par sous-lot, uniquement sur le lot FaC).
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Lors d’une mesure par porosimétrie a mercure, un échantillon de poudre inférieur & 1 g est mis
sous vide pour éliminer les gaz qu’il contient. Le mercure est ensuite introduit a faible pression (200 kPa)
et enveloppe les particules de solide sans entrer dans les pores. Le volume de la cellule et celui du
mercure injecté étant connus, le volume de solide, incluant la porosité ouverte ou fermée, peut étre
déterminé. La pression de mercure est ensuite augmentée par palier jusqu’a 400 MPa. Lorsque
I’équilibre est atteint, le volume de mercure injecté est mesuré, ce qui permet de déterminer la taille et
le volume des pores correspondants. Enfin, la masse volumique de solide et la porosité ouverte des
particules peuvent étre déduites de cette mesure, en supposant que le volume final de mercure ayant
pénétre dans le solide corresponde au volume poreux du solide. La compacité représente alors le rapport
du volume occupé par le solide par le volume total (volume occupé par le solide et volume de pores).

3. 1. 4. Surface spécifique

La méthode BET [Brunauer et al. 1938] permet de déterminer la surface spécifique des
particules par une méthode d’adsorption gazeuse. Les mesures sont réalisées a 1’aide de I’appareil
Micromeritics ASAP2460 et le gaz d’adsorption utilisé est 1’azote.

Pour réaliser la mesure, un dégazage de 1’échantillon sous vide & 150°C est effectué au préalable
afin d’évacuer les impuretés présentes a la surface de 1’échantillon. L’échantillon est ensuite immergé
dans un bain réfrigérant d’azote liquide et le volume mort (volume non occupé par 1’échantillon) est
déterminé gréce a de I’hélium. Lorsque la température d’ébullition de 1’azote liquide sous pression
atmosphérique est atteinte, soit 77 K, les quantités de gaz adsorbées en fonction de la pression
d’équilibre sont mesurées. La surface spécifique est alors déterminée par la méthode BET. Cette mesure
est réalisée une fois pour chaque sous-lot ne contenant pas de lubrifiant. En effet, la température de
dégazage de 150°C n’est pas adapté a la présence de stéarate de zinc qui se décompose autour de 130°C.

3. 1. 5. Observations de la structure des agglomérats

La structure des agglomérats est observée grace a des clichés de poudre enrobée par microscopie
optique et MEB (FEI Nova NanoSEM 450). Pour ce faire, environ cing grammes de poudre sont enrobés
dans une résine époxy (EpoFix de la marque Struers). Lorsque la résine est seche, 1I’échantillon est poli
pour obtenir une coupe transversale des agglomérats. Le polissage est d’abord réalisé a I’aide de disques
abrasifs de carbure de silicium présentant des granulométries décroissantes, puis via un polissage
diamant avec une suspension polycristalline de granulométrie 1 um, permettant d’atteindre une finition
miroir. Les observations au MEB sont réalisées apres métallisation avec un dép6t carbone d’une dizaine
de nanomeétres sur la surface de 1’enrobé. Les images sont réalisées a 1’aide d’un détecteur d'électrons
rétrodiffusés (BSE) annulaire a diodes sous une tension de 10 kV. Des images avec différents
grandissements sont obtenues.

Ces caractérisations ont été réalisées uniquement sur le lot FaC.

3. 2. CARACTERISATIONS MECANIQUES DES POUDRES

3. 2. 1. Tests d’écrasement

La résistance mécanique des agglomérats est évaluée via des tests d’écrasement a 1’aide d’une
presse Instron 3400 (Figure 11.5a). Un tamisage manuel préalable, entre 400 um et 500 pum, est
nécessaire afin de sélectionner des agglomérats suffisamment gros compte tenu de la limite de détection
de I’appareil.
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Chapitre Il : Matériel et méthodes

Figure 11.5 : Photographies de la presse Instron (a) et des agglomérats placés sur le support (b)

Les agglomérats sont placés sur un plateau fixe (Figure 11.5b), un poingon supérieur, lié & un
capteur de force se déplace a 0,8 mm.s* et applique une force sur I’agglomérat jusqu’a rupture de celui-
ci. Des courbes représentant la force en fonction du déplacement sont donc obtenues. La hauteur du
poingon est tarée au contact du plateau. Lorsque la force commence a augmenter, le poingon est au
contact de la particule. Le diamétre peut alors étre déterminé. La force a la rupture est déterminée et
utilisée pour calculer la contrainte de rupture avec 1’équation suivante :

_0,7F,

= (Equation 11.8)

or
La détermination du diamétre de I’agglomérat dans la direction de I’écrasement et de la force a
la rupture est présentée en Figure 11.6. Ces essais sont réalisés sur 30 agglomérats individuels pour

chaque sous-lot de poudre étudié. Un traitement probabiliste des données est réalisé grace a la théorie
de Weibull (Equation 1.12).

) A [J'
0,08

Frup.z
0,06 w===== ==t
Frup.l i J J
0'04 /JA ] WJ
0,02 R m

400 -350 -300 -250 -200 -150 -100  -50
Déplacement (um)

1

i d,

Force (N)

d,

Figure 11.6 : Exemples de détermination du diameétre et de la force a la rupture de deux agglomérats
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3. 2. 2. Test d’abrasion

Afin d’étudier les phénomeénes d’abrasion des agglomérats, un mode opératoire a été mis en
place. La poudre est tamisée manuellement et environ 50 grammes d’agglomérats de taille supérieure a
200 pm sont sélectionnés. Ils sont ensuite tamisés a 1’aide d’une tamiseuse colonne AS200 de la marque
Retsch a 1 mm d’amplitude en utilisant des mailles de 45 um et 100 um. Un suivi de 1’évolution des
masses de poudre de taille supérieure & 100 um, entre 45 pum et 100 pum et inférieure a 45 pum, est réalisé
toutes les 5 minutes pendant 1 heure. Un taux d’abrasion est calculé (a t = 1h) en s’inspirant de
1’(Equation 1.13 :

T d'abrasion = 100 Masse d'agglomérats < 100 um . )
aux @ abraston = Masse initiale d'agglomérats > 100 pm (Equation 11.9)

4. CARACTERISATIONS RHEOLOGIQUES DES POUDRES

4. 1. MISE EN ECOULEMENT (TRANSITION STATIQUE/DYNAMIQUE)

4.1.1. Test de cisaillement

En accord avec une précédente étude [Madian 2019], la cellule de 10 mL d’un rhéomeétre FT4
(Freeman Technology) est retenue pour effectuer les tests de cisaillement. Elle présente un bon
compromis entre la qualité des résultats et la quantité de poudre utilisée. De plus, le rhéométre a poudre
FT4, en raison d’un protocole de mesure automatisé, facilite la réalisation des mesures dans une boite a
gants, comparé a une cellule de Schulze.

Un test de cisaillement a I’aide du FT4 se déroule en trois étapes. Aprés mise en place, tare et
remplissage de la cellule, le protocole de mesure est lancé. La premiére étape est une étape de
conditionnement. La pale, présentée en Figure 1.7, traverse la poudre puis remonte a la surface. Cette
étape permet de supprimer I’historique subi par la poudre et de partir d’un état initial reproductible,
avant de réaliser le test de cisaillement.

Figure 11.7 : Photo de la pale a la fin du conditionnement au rhéomeétre FT4 [Freeman et al. 2009]

La seconde étape est une étape de pré-consolidation de la poudre. La pale est remplacée par un
piston poreux qui permet de libérer I’air retenu dans le lit de poudre lors de la compression de ce dernier.
Le piston applique une contrainte normale a la poudre jusqu’a atteindre la contrainte de pré-
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consolidation g, définie au préalable par I’opérateur. Enfin, un mécanisme permet d’araser la poudre
et d’obtenir un volume de 10 mL. La densité de la poudre est alors calculée. L’arasement permet
d’aplanir la surface de la poudre avant I’étape du cisaillement.

La troisiéeme étape correspond au test de cisaillement a proprement parler. Le piston est remplacé
par la cellule de cisaillement, présentée en Figure 11.8. La cellule de cisaillement applique la contrainte
normale de pré-consolidation et la poudre est ensuite cisaillée. Les ailettes s’insérent donc dans la
poudre. La cellule de cisaillement effectue alors une rotation lente a 18°.min, ce qui entraine une
contrainte de cisaillement, jusqu’au régime critique (contrainte de cisaillement et masse volumique
constantes). La contrainte de cisaillement de pré-consolidation t,,,.¢ est ainsi déterminée. Une contrainte
normale o, inférieure a la contrainte normale de pré-consolidation (Tableau 11.5) est ensuite appliquée,
puis la contrainte de cisaillement a la rupture t est mesurée. Pour une contrainte normale de
préconsolidation donnée, ce protocole est répété a 5 contraintes normales définies au préalable, dans un
ordre décroissant (Tableau 11.5). 5 couples (o ; t) sont alors obtenus, permettant de tracer le lieu
d’écoulement. Grace a une analyse par cercle de Mohr, les différents paramétres présentés dans le
chapitre 1. 2. 2. 1. 2 sont déterminés : I’indice de coulabilité f f,, I’angle de frottement interne AIF et la
cohésion t.. Par ailleurs, la densité en vrac (CBD, Conditioned Bulk Density) est également déterminée
durant le test.

Figure 11.8 : Photo de la cellule de cisaillement du rhéometre FT4 [Freeman et al. 2009]

Ce protocole est réalisé pour 4 contraintes normales de pré-consolidation données : 3 kPa, 6 kPa,
9 kPa et 15 kPa. Cela permet de tracer les fonctions d’écoulement des poudres étudiées.

Tableau I1.5 : Valeurs des contraintes normales appliquées lors du test de cisaillement au
rhéometre FT4

Contrainte de Contrainte normale appliquée (kPa)

pré-consolidation Mesure 1 Mesure 2 Mesure 3 Mesure 4 Mesure 5
3 kPa 2,00 1,75 1,50 1,25 1,00

6 kPa 4,00 3,50 3,00 2,50 2,00

9 kPa 7,00 6,00 5,00 4,00 3,00
15 kPa 9,00 8,00 7,00 6,00 5,00
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4. 1. 2. Ecoulement a travers un orifice

Le diametre d’écoulement spontané a travers un orifice permet d’estimer I’aptitude de la poudre
a se mettre en écoulement (transition statique-dynamique). Il est déterminé au moyen d’une réglette
permettant de se placer dans une géomeétrie annulaire (Figure 11.9, I’épaisseur e correspond a I’espace
vide entre ’aiguille et la matrice de la réglette.). Les dimensions de ces orifices sont présentées dans le
Tableau I1.6.

Figure 11.9 : Photographie de la réglette perforée en géométrie annulaire

Tableau I1.6 : Dimensions des réglettes perforées

Numéro de I’orifice 1 2 3 4 5 6
Diamétre (mm) 6,05 7,66 9,07 10,59 12,10 15,10
Diamétre de I’aiguille (mm) 2,50

e (mm) 1,78 2,58 3,29 4,05 4,80 6,30

Pour réaliser ces mesures, un récipient cylindrique rempli de poudre est glissé le long de la
réglette, du trou de plus petit diamétre vers celui de plus grand diametre. Le diamétre d’écoulement
spontané correspond au diametre a partir duquel la poudre s’écoule. Trois prises d’essais sont réalisées
pour chaque sous-lot.

4. 1. 3. Frottements aux parois (wall friction)

L’angle de frottement poudre/paroi est mesuré via un test de wall friction au FT4. La premiére
étape de ce protocole est une étape de conditionnement identique a celle du test de cisaillement. L’étape
de pré-consolidation est également semblable a celle du test de cisaillement avec une contrainte de pré-
consolidation a,,.¢ de 15 kPa. Enfin, le piston poreux est remplacé par un disque présentant une rugosite
similaire a celle présente dans les moules de presse (Figure 11.10).
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Figure 11.10 : Dispositif utilisé pour les mesures du frottement poudre-paroi dans le rhéométre FT4

Le plateau applique la contrainte de pré-consolidation o,,s. Sa mise en rotation a 18°.min"*
entraine une contrainte de cisaillement entre la surface du lit de poudre et le disque. Celle-ci augmente
jusqu’a atteindre une valeur de contrainte de cisaillement constante 7,,¢. Ce protocole se répéte a 5
contraintes normales, définies au préalable, dans un ordre décroissant (9 kPa, 8 kPa, 7 kPa, 6 kPa et
5 kPa). Au total 6 couples (o ; 7) sont donc obtenus. L’angle de frottement poudre-paroi est obtenu en
exprimant la contrainte de cisaillement en fonction de la contrainte normale (Figure 11.11).

Ces caractérisations ont été effectuées sur le lot FaC.
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Figure 11.11 : Détermination de [’angle de frottement poudre-paroi

4. 2. ECOULEMENT DYNAMIQUE (VARIABLE FLOW RATE VFR)

Le test VFR (Variable Flow Rate) est un test spécifique du rhéometre a poudre FT4 (Freeman
Technology). Ce test permet d’évaluer les propriétés d’écoulement des poudres lors de 1I’écoulement
dynamique. Le protocole suivi est celui établi par Freeman Technology, présentée en Figure 11.12, dans
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une cellule de 25 mL. La pale réalise un test en série de conditionnement, suivi d’un test en série de
mesure a vitesse controlée (vitesse en bout de pale) pour chaque test. Au total, 11 tests successifs sont
réalisés.

Test 1 Test 7 Test 8 Test9 Test 10 Test 11
100mm.s? 100 mm.s™ 100 mm.s? 70mm.s? 40 mm.s? 10mm.s?

C: Conditioning cycle
T: Test cycle

Figure 11.12 : Protocole de mesure du test VFR

Lors des 7 premiers tests, la pale a une vitesse constante de 100 mm.s™ pour chaque test en série
de mesure. Les 4 derniers tests sont réalisés a des vitesses décroissantes : 100 mm.s?, 70 mm.s?,
40 mm.s? et 10 mm.s. Au cours de chaque test, les énergies nécessaires pour déplacer la poudre sont
mesurées. Elles permettent de calculer différents indices :

e Le BFE (Basic Flow Energy) :

BFE (m]) = énergie du test n°7

Cette grandeur caractérise 1’énergie nécessaire pour mettre en mouvement un volume donné de
poudre. Elle est souvent difficile a interpréter car elle dépend de nombreuses caractéristiques de la
poudre et de son environnement.

Un BFE faible correspond a une cohésion élevée, alors qu’un BFE élevé est synonyme d’une
plus faible cohésion. En effet, dans le cas de poudres cohésives (particules fines), la présence d’air
interstitiel est élevée et leur compressibilité est élevée. Lors du passage de la pale, ’air est évacué, la
poudre est consolidée localement et la zone de transmission de contrainte est faible (Figure 11.13a). Le
volume de poudre déplacé est donc plus faible, ce qui se traduit par un BFE plus faible. Inversement,
dans le cas de poudres non cohésives, la présence d’air interstitiel est faible et leur compressibilité est
faible. Lors du passage de la pale, la zone de transmission de contrainte est donc plus étendue (Figure
11.13b). Le volume de poudre déplacé est plus élevé, ce qui se traduit par un BFE plus élevé.

Cependant, la tendance inverse peut également étre observée. Cela est vrai en particulier lorsque
la différence entre les échantillons est due a la texture des particules ou a I’ajout de lubrifiant. En effet,
la diminution de la friction entre les particules se traduit par une amélioration de la coulabilité mais une
réduction du BFE.

72



Chapitre Il : Matériel et méthodes

Awant passage de la pale Durant le passage dela pale

Zone de transmission
des contraintes

(a) Poudre cohésive

Avant passage de la pale Durant le passage dela pale

Zone de transmission
des contraintes

(b) Poudre a écoulement libre

Figure 11.13 : Zones de transmission des contraintes pendant le test VFR dans le cas d’une poudre
cohésive (a) et d’une poudre a écoulement libre (b)

e Le FRI (Flow Rate Index) :

énergie du test n°11

FRI = = i
énergie du test n°8 (Equation 11.11)

Cette grandeur caractérise I’impact de la vitesse de la rotation de la pale sur 1’énergie nécessaire
pour mettre en mouvement ce méme volume de poudre :

- Si FRI >3 la poudre est tres cohésive,

- si 1,5 < FRI <3: laplupart des poudres se trouvent dans cette gamme qui correspond a une
cohésion modérée,

- si FRI = 1: la poudre est non cohésive et composée de grosses particules,

- si FRI < 1:on est dans un écoulement newtonien, observé essentiellement lors d’un ajout de
lubrifiant.

e L’énergie spécifique SE :

1 énergies lors de la remontée de la pale des tests 6 et 7
SE(mJ.g7") =

2masse de l'échantillon (Equation 11.12)

L’énergie spécifique SE caractérise la cohésion de la poudre :

- siSE <5mJl.g?!: cohésion faible,

73



- si5ml.gt<SE <10 mJ.g*: cohésion modérée,
- SiSE>10mJ.g*: cohésion forte.

e L’indice de stabilité (SI) :

énergie du test n°7
SI =

énergie du test n°1

Cet indice caractérise la stabilité du lit de poudre :
- siSI =1, lapoudre est stable : ses propriétés ne sont pas affectées lors de 1’écoulement,

- si SI > 1 la poudre est instable : ceci peut étre causé par la désaération, 1’agglomération, la
ségrégation, I’humidité et/ou les forces électrostatiques,

- si SI <1 la poudre est instable : la cause peut étre ’attrition, la désagglomération et/ou 1’ajout
d’additif.

4. 3. PROPRIETES DU LIT DE POUDRE

4. 3. 1. Test de perméabilité

La perméabilité est la capacité d'un matériau poreux a étre traversé par un fluide. Elle dépend
de la porosité du lit de poudre. La perméabilité est déterminée grace au rhéometre a poudre FT4.

Les mesures sont réalisées avec un récipient de 25 mm de diametre et 10 mL de volume et d’une
base d’aération poreuse reliée au module d’aération. Dans un premier temps, 3 tests de conditionnement
en série sont réalisés a 1’aide de la pale du FT4. La pale est ensuite remplacée par le piston poreux, qui
applique une contrainte normale de 2 kPa au lit de poudre. Le lit de poudre est ensuite arasé pour occuper
un volume de 10 mL. Le piston poreux applique a nouveau une contrainte normale de 2 kPa. Le module
d’aération a la base du lit de poudre délivre une vitesse d’air croissante, de 0 mm.s* a 10 mm.s* afin de
rester dans un écoulement laminaire. La chute de pression est mesurée pour chaque vitesse, la
perméabilité peut donc étre calculée (Chapitre 1. 2. 2. 3. 2).

4. 3. 2. Test de tassement

Des tests de tassement sont mis en ceuvre afin de calculer I’indice de Carr et le rapport d’Hausner
(Chapitre 1. 2. 2. 3. 3). Pour cela, les densités aérée et tassée sont déterminées. Pour mesurer la densité
aérée, le volume d’une certaine masse de poudre, versée dans une éprouvette graduée, est déterminé.
Cette éprouvette contenant la poudre subit ensuite 2400 chocs grace au dispositif JEL STAV Il de
J. Engelsmann AG. Le nouveau volume occupé par la poudre est mesuré, permettant ainsi de connaitre
la densité tassée. Cette mesure n’est effectuée qu’une fois pour chaque échantillon.

4. 3. 3. Test de compressibilité

La compressibilité (Chapitre 1. 2. 2. 3. 4) des poudres est évaluée grace a un test de
compressibilité réalisé a ’aide du rhéometre FT4.

La premiére étape de ce protocole est une étape de conditionnement identique a celle du test de
cisaillement. La pale est ensuite remplacée par un piston poreux. Ce dernier applique une contrainte
normale ¢ qui augmente progressivement de 1 kPa a 15 kPa. Pour chaque contrainte appliquée, la
variation du volume apparent de poudre est mesurée, comme présenté en Figure 11.14. Les poudres
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Chapitre Il : Matériel et méthodes

cohésives possédent généralement une porosité de lit élevée et présentent donc une forte compressibilité.
A contrario, les poudres non cohésives possédent généralement une porosité de lit inférieure et
présentent donc une faible compressibilité.

18h

(b) Poudre non cohésive
Figure 11.14 : Compressibilité d 'une poudre cohésive (a) et d’une poudre non cohésive (b)

4. 3. 4. Angle de repos

Un dispositif de mesure d’angle de repos a été mis en place au cours de ce travail (Figure 11.15).
La procédure utilisée suit les recommandations données dans I’European Pharmacopoeia [Council of
Europe 2007].

Figure 11.15 : Dispositif mis en place pour réaliser les mesures de I’angle de repos
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Dans un premier temps, la poudre est versée dans un entonnoir fermé. L’extrémité de I’entonnoir
est ensuite ouverte afin de permettre a la poudre de s’écouler sur un plateau et de former un tas. L’angle
de repos est ensuite mesuré grace a des vidéos enregistrées a 1’aide d’une caméra rapide Fastcam SA4
de la marque Photron avec un objectif macroscopique. Deux plateaux circulaires de 6 ou 8 cm de
diametre, avec une rugosité de surface similaire a celle présente a ’intérieur des moules de presse,
peuvent étre utilisés. La distance entre I’entonnoir et le plateau est de 4 cm. La mesure de 1’angle de
repos est répétée sur cing tas de poudre pour chaque sous-lot.

5. ANALYSE DES PASTILLES EN GEOMETRIE CYLINDRIQUE

5. 1. FABRICATION DES PASTILLES

Avant mise en forme, les échantillons de poudre n’ayant pas été lubrifiés lors des méthodes de
préparation du milieu granulaire ont été lubrifiés avec 0,2%, de stéarate de zinc StZn (VWR Chemicals),
a ’aide du Turbula pendant 10 min a 34 tours.min. La compression est réalisée au moyen d’une presse
uni-axiale double effet avec un outillage de diamétre 10 mm et une pression appliquée de 450 MPa. Ces
pastilles sont ensuite frittées dans un four métallique de marque ECM, a 1700 °C pendant 4 heures, sous
hydrogene pur. Entre 3 et 5 pastilles sont élaborées pour chaque sous-lot de poudre.

Figure 11.16 : Photographie de pastilles frittées

5. 2. CARACTERISATION DES PASTILLES
5. 2. 1. Densité et porosités des pastilles frittées

La densité hydrostatique des pastilles frittées est déterminée par immersion dans du
bromobenzéne (Sigma-Aldrich) sur 3 & 5 pastilles. La masse seche mg des pastilles est déterminée. Elles
sont ensuite immergées dans le bromobenzéne. Le vide est réalisé afin de faire rentrer le bromobenzéne
dans les pores. Elles sont ensuite pesées dans le bromobenzéne pour déterminer leur masse immergée
m;. Enfin, les pastilles sont sorties du bromobenzene et leur surface est essuyée afin de déterminer leur
masse humide my,,. Les valeurs des porosités ouverte et fermée sont calculées a partir des équations
décrites ci-dessous :

ms

Papp = mpbromobenzéne (Equation 11.14)

oz mp — Mg
Porosité ouverte (%) = 100 prea—

=My (Equation 11.15)
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Pr — papp

t

Porosité fermée (%) = 100 — porosité ouverte

avec p, la masse volumique théorique de 1"'UO2 (10,96 g.cm?), pg,,, la masse volumique apparente de
la pastille et ppromobenzene 12 Masse volumique apparente du bromobenzéne a température ambiante.

5. 2. 2. Observation de la microstructure

Pour chacun des lots, une pastille a été coupée longitudinalement a 1’aide d’une scie a fil afin
d’obtenir une tranche d’environ 2 mm d’épaisseur au centre de la pastille (Figure 11.17). Une des faces
de cette tranche est polie a I’aide de disques abrasifs de carbure de silicium présentant des granulométries
décroissantes. Elle est ensuite polie-miroir avec une suspension polycristalline de granulométrie 1 um.
La microstructure de la pastille est caractérisée via des prises de clichés de cette surface, a I’aide d’un
microscope opto-numérique Olympus DSX500 avec différents objectifs: un objectif x10
(MPLFLN10xBD de Olympus) et un objectif x40 (MPLFLN40xBD de Olympus).

Figure 11.17 : Photographie d 'une pastille découpée pour les observations de la microstructure

6. ETABLISSEMENT D’UNE METHODOLOGIE POUR UNE
OPTIMISATION DES QUANTITES DE POUDRE UTILISEES

Compte tenu de la quantité de poudre limitée pour certains lots étudiés lors de ce travail, il a été
décidé de mettre en place une méthodologie permettant d’optimiser les quantités de poudre, c’est-a-dire
de réaliser un maximum de caractérisations avec un minimum de poudre. Pour ce faire, le caractere
destructif ou non de chaque caractérisation a été évalué du point de vue de la distribution
granulométrique des poudres, grandeur essentielle dans les propriétés d’écoulement [Madian 2019]. Ces
mesures ont été effectuées avec la poudre broyée GrC, disponible en grande quantité, en faisant
I’hypothése que le comportement global de cette poudre lors des caractérisations devrait étre semblable
a celui des poudres disponibles en plus faible quantité.

Dans la partie 5.1, I’étude de la destructivité des tests suivants est présentée :
- écoulement a travers un orifice,
- angle de repos,

- test de tassement.
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Une étude approfondie, présentée dans la partie 6. 2, a été réalisée sur les différentes
caractérisations effectuées a 1’aide du rhéometre FT4 :

test de perméabilité,

test de compressibilité,

test de frottement aux parois,
test de cisaillement,

test VFR.

L’objectif de cette étude est la mise en place d’une méthodologie & appliquer au lot FaC.

6. 1. METHODOLOGIE DES CARACTERISATIONS HORS FT4

6. 1. 1. Caractérisations ne nécessitant pas d’étude de destructivité

Pour certaines caractérisations, le suivi granulométrique n’est pas nécessaire pour pouvoir
déterminer leur caractere destructif. En effet, pour certaines caractérisations :

la poudre ne subit aucune contrainte durant le test et peut donc étre utilisée pour une autre
caractérisation,

la poudre ne peut pas étre récupérée en fin de test et il est donc impossible de 1’utiliser pour
une autre caractérisation.

Dans le cadre de ce travail, les caractérisations non destructives évidentes sont :

I’observation au microscope opto-numeérique : la poudre est placée dans une coupelle en
verre avant d’étre observée, elle ne subit donc aucune contrainte,

la mesure de surface spécifique : les mesures BET n’appliquent pas de contraintes a la
poudre et ne modifient pas sa composition, elle est donc réutilisable aprés ce test.

Les caractérisations destructives évidentes sont les suivantes :

la mesure de la distribution granulométrique en voie seche : les poudres analysées sont
envoyées dans un pot décanteur et ne peuvent pas étre récupérées,

I’observation au microscope électronique a balayage (MEB) : la poudre est collée sur du
noir de carbone puis jetée apres observation,

la réalisation des enrobés de poudre : la poudre est enrobée dans de la résine et ne peut donc
étre récupérée,

la mesure de la porosité par porosimétrie & mercure : la poudre est mélangée au mercure et
ne peut étre récupérée,

les essais d’écrasement : les agglomérats sont détruits lors de ces mesures,

les tests d’abrasion : la poudre est soumise aux vibrations de la tamiseuse colonne,
entrainant des phénomeénes d’abrasion sur les agglomérats,

la fabrication des pastilles : la poudre est compactée puis frittée afin de former des pastilles.
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6. 1. 2. Caractérisations nécessitant une étude de destructivité

En dehors des caractérisations décrites dans le paragraphe précédent, la destructivité des
méthodes de caractérisation a été évaluée par suivi granulométrique. Ainsi, des granulométries en voie
séche a 0,1 bar sont réalisées sur des échantillons de poudre avant et aprés avoir subi un test de
caractérisation. Si la distribution granulométrique est modifiée, la caractérisation est considérée comme
destructive. Trois prises d’essais sont effectuées et les barres d’erreur indiquées sur les graphiques
correspondent a plus ou moins 1’écart-type obtenu a partir de ces différentes prises d’essais.

A noter que pour I’établissement de cette méthodologie, il a été nécessaire de prélever plusieurs
fois la poudre GrC dans le méme lot initial (stockage dans des pots de 2 L). Certaines différences de
granulométrie ont été constatées (Annexe I1.1) et sont attribuées a de probables phénoménes de
ségrégation lors du stockage de cette poudre.

6. 1. 2. 1. Ecoulement a travers un orifice

Les distributions granulométriques réalisées avant et aprés les tests d’écoulement a travers un
orifice sont présentées en Annexe Il.2a et les diamétres équivalents sont présentés en Figure 11.18. Les
résultats ne montrent pas de différence significative avant/aprés test, cette caractérisation est donc
considérée comme non destructive. En effet, la poudre est stockée dans un petit cylindre glissé le long
de la réglette perforée avant de chuter de quelques centimétres. Les contraintes subies par la poudre sont
donc tres faibles.
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Figure 11.18 : Diamétres équivalents avant/apres la mesure de /’écoulement a travers un orifice
6. 1. 2. 2. Angle de repos

Les distributions granulométriques réalisées avant et apres les mesures d’angle de repos sont
présentées en Annexe 11.2b et les diamétres équivalents en Figure 11.19. Peu de différences sont
constatées avant et aprés la mesure, ce test est donc considéré comme non destructif. Cela semble
logique compte tenu des contraintes subies par la poudre : la poudre est stockée dans un entonnoir de
faible volume et subit une chute de quelques centimeétres.
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Figure 11.19 : Diamétres équivalents avant/apres le test de /’angle de repos
6. 1. 2. 3. Test de tassement

Les distributions granulométriques avant et apres le test de tassement sont présentées en Annexe
I1.2¢ et les diamétres équivalents en Figure 11.20. Une diminution du dso et du dgo est observée apres le
test de tassement avec une destruction des agglomérats millimétriques. Cette mesure est donc considérée
comme destructive.
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Figure 11.20 : Diamétres équivalents avant/apres le test de tassement

6. 1. 3. Méthodologie globale retenue

Le Tableau I1.7 regroupe les différentes caractérisations dont la destructivité a été discutée dans
cette partie, ainsi que les masses de poudre nécessaires pour les réaliser.
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Tableau I1.7 : Récapitulatif des tests destructifs/non destructifs et de la quantité de poudre
nécessaire pour caractériser les échantillons

Test de caractérisation Quantité de poudre nécessaire (g) Destructif/non destructif
Granulométrie voie seche 10 Destructif
Morphologie 5 Non destructif
Porosimetre a mercure 1 Destructif
Surface spécifique 10 Non destructif

Test d’écrasement 1 Destructif
Ecoulement a travers un orifice 20 Non destructif
Angle de repos 300 Non destructif

Test de tassement 300 Destructif
Fabrication de pastilles 40 Destructif

A partir de ces résultats, une méthodologie de caractérisation optimisée a été mise en place,
permettant de prévoir un ordonnancement des prélévements et des tests associés (Figure 11.21).

550 g

[ Echantillon de poudre étudié ]

20g

250 g

30g

[ ] - .

@ Test destructif
@ Test non destructif
() Test étudié dans la partie 5.2

Figure 11.21 : Protocole de mesure optimisé dans le cadre de poudre disponible en quantité limitée

Selon le synoptique indiqué en Figure 11.21, cette méthodologie prévoit un enchainement des
caractérisations permettant de minimiser la quantité de poudre utilisée. Elle nécessite cependant a
minima 550 g de poudre. Elle sera mise en ceuvre pour les lots de poudre FaC (faible quantité
disponible). Il est & noter que les agglomérats utilisés pour les tests d’écrasement sont sélectionnés, par
tamisage manuel, apres le test de tassement par manque de poudre. Une étude des contraintes a rupture
a en effet montré que les résultats d’écrasement sont similaires entre des agglomérats n’ayant subi
aucune caractérisation et des agglomérats issus du test de tassement (Tableau 11.8).
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Tableau 11.8 : Comparaison des tests d’écrasement entre une poudre n’ayant subi aucun test
et une poudre ayant subi un test de tassement

Poudre n’ayant pas subi de test Poudre aprés le test de tassement
o, (kPa) 129 122
m 3,27 2,34

6. 2. METHODOLOGIE POUR LES TESTS FT4

6. 2. 1. Etude de destructivité de chaque test FT4

De la méme fagon que pour les tests présentés dans la partie 6. 1. 2, le caractére destructif des
différents tests de caractérisation du FT4 a été étudié afin d’adopter un enchainement optimal de ces
tests : perméabilité, compressibilité, frottement aux parois, cisaillement, VFR. A cet effet, des
granulométries laser en voie séche sont réalisées. Aprés chaque mesure, des prélevements a trois
hauteurs différentes dans la cellule du FT4 sont effectués. Les mesures sont répétées trois fois pour la
poudre avant un test et deux fois pour chaque hauteur apres un test. Aucune différence n’a été observée
en fonction de la hauteur dans la cellule de mesure du FT4, pour chaque test la moyenne de ces mesures
sera donc présentée dans la suite et les barres d’erreur indiquées sur les graphiques correspondent a plus
ou moins I’écart-type obtenu a partir de ces différentes prises d’essais.

6. 2. 1. 1. Test de perméabilité

Les distributions granulométriques (Annexe 11.3a) et les diametres équivalents (Figure 11.22)
n’évoluent pas avant/apres la mesure de perméabilité, ce test est donc considéré comme non destructif.
En effet, lors de ce test, seule une contrainte normale faible (2 kPa) est appliquée a la poudre et un flux
d’air modéré (jusqu’a 10 mm.s™?) traverse le lit de poudre.
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Figure 11.22 : Diametres equivalents avant/apres le test de perméabilité
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6. 2. 1. 2. Test de compressibilité

Les distributions granulométriques (Annexe 11.3b) et les diametres équivalents (Figure 11.23)
n’évoluent pas significativement avant/aprés la mesure de compressibilité, ce test est donc considéré
comme non destructif. Les contraintes normales appliquées lors de cette mesure, comprises entre 1 kPa
et 15 kPa, ne semblent pas suffisantes pour engendrer la fragmentation/rupture des agglomérats et donc
modifier la distribution granulométrique.
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Figure 11.23 : Diamétres équivalents avant/apres le test de compressibilité
6. 2. 1. 3. Frottements aux parois

Les distributions granulométriques (Annexe 11.3c) et les diamétres équivalents (Figure 11.24)
n’évoluent pas avant/aprés la mesure des frottements aux parois, ce test est donc considéré comme non
destructif. De méme que pour le test de compressibilité, la contrainte appliquée de 15 kPa ne semble pas
suffisante pour engendrer une fragmentation/rupture des agglomérats.
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Figure 11.24 : Diamétres équivalents avant/apres le test de frottement poudre-paroi

83



Chapitre Il : Matériel et méthodes

6. 2. 1. 4. Test de cisaillement

Les distributions granulométriques (Annexe 11.3d) et les diametres équivalents (Figure 11.25)
n’évoluent pas avant/apres les mesures de cisaillement, ce test est donc considéré comme non destructif.
Les contraintes normales appliquées, comprises entre 3 kPa et 15 kPa, ainsi que les contraintes de
cisaillement ne semblent pas suffisantes pour engendrer la fragmentation/rupture des agglomérats.
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Figure 11.25 : Diametres équivalents avant/apreés le test de cisaillement

6.2.1.5. Test VFR

Les distributions granulométriques avant/aprés test VFR (Annexe 11.3e) et les diametres
équivalents (Figure 11.26) montrent une diminution du dso et du dg apres le test VFR, il est donc
considéré comme destructif. Cette destructivité peut s’expliquer par le mouvement de la pale a travers

le lit de poudre, qui engendre des contraintes entre la pale et les parois et ainsi la fragmentation/rupture
des agglomérats millimétriques.
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Figure 11.26 : Diametres équivalents avant/apres le test VFR
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6. 2. 2. Détermination d’une méthode de vérification rapide de la destructivité

La granulomeétrie laser en voie séche a permis de déterminer le caractere destructif des tests FT4
sur la poudre broyée GrC. En outre, il parait judicieux de pouvoir réaliser cette vérification sur les autres
poudres qui seront étudiées lors de ce travail. Néanmoins, dans nos conditions de manipulation en boite
a gants, la granulométrie laser n’est pas adaptée pour une vérification rapide et facile & mettre en ceuvre.
De plus, il est préférable d’étudier I’ensemble de I’échantillon tout en conservant la totalité de la quantité
de poudre, déja limitée. Pour ce faire, le test de perméabilité, a priori sensible a la proportion de fines
particules [Madian 2019] et non destructif a été étudie.

Dans cet objectif, des mélanges avec différents pourcentages massiques de fines particules ont
été préparés. Les particules fines considérées sont comprises entre 45 et 100 um et les plus gros
agglomérats sont compris entre 200 et 315 um. Des mélanges sont réalisés au Turbula a 34 tours.min’*
pendant 10 minutes en considérant les teneurs massiques de fines suivantes : 0%m, 1%m, 2%m, 3%m et
5%m. Quatre mesures de perméabilité sont réalisées pour chaque mélange, les valeurs reportées dans la
Figure 11.27 correspondent & la moyenne de ces quatre mesures.
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Figure 11.27 : Evolution de la perméabilité en fonction du pourcentage massique de fines

La perméabilité diminue lorsque le taux de fines augmente, a partir de faibles taux de fines.
Ainsi cette mesure peut permettre de vérifier facilement 1’éventuelle évolution granulométrique d’une
poudre. Si un test implique une formation de fines par fragmentation, attrition ou abrasion, une chute de
la perméabilité sera observée. Le suivi de 1’évolution de I’échantillon au cours d’un test avec le FT4 est
caractérise par 1’écart relatif de la perméabilité :

Paeate — Pil |
Eperméabilité = 100 —re £ (Equation 11.17)

Pinitiale

avec Pi,iriate 12 perméabilité initiale réalisée en début de test en série et P, la perméabilité aprés chaque
test.

Cet écart relatif permet également de quantifier la répétabilité des tests de permeabilité (cing
mesures effectuées sur un méme échantillon de poudre). Lors de ces essais, un écart-type maximal de
10% a été observé lors de la répétition des mesures sur un méme échantillon. Ainsi, une variation de
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perméabilité supérieure a 10% par rapport & la perméabilité initiale sera considérée comme significative
lors du suivi d’évolution par perméabilité.

6. 2. 3. Méthodologie retenue

Les analyses portant sur la destructivité des tests a 1’aide du FT4 ont montré que seul le test VFR
était destructif. Par ailleurs, la mesure de perméabilité a été choisie pour suivre 1’évolution d une poudre.
A partir de ces résultats et compte tenu des contraintes appliquées lors des tests, I’ordre chronologique
suivant a été retenu (ordre chronologique croissant) : perméabilité, compressibilité, wall friction, test de
cisaillement et test VFR. En outre, des mesures de perméabilité sont intercalées entre chacun de ces tests
afin de suivre I’évolution de la poudre. L’enchainement final (noté « tests en série » dans la suite de ce
document) est représenté en Figure 11.28.

Il est cependant a noter que :

- les tests de perméabilité a 15 kPa et de wall friction (cases rouges) ont été effectués
uniquement sur le lot FaC,

- le test VFR nécessite 80 grammes de poudre tandis que les tests précédents nécessitent 40
grammes de poudre pour étre réalisés. Les premiers tests sont donc effectués sur deux
échantillons. Ces derniers sont regroupés afin d’effectuer le VFR.

Cette méthodologie est appliquée sur les deux lots :

- lot GrC : poudre broyée (GrC-PB) et poudres lubrifiées (GrC-PB-L, GrC-MeV2000-BL,
GrC-MeV4000-BL, GrC-Frew250-BL, GrC-Frew500-BL),

- lot FaC : toutes les étapes.
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Figure 11.28 : Enchainement des tests réalisés au rhéometre FT4 (test en série)

6. 2. 4. Comparaison entre les tests uniques et les tests en série

L’objectif de cette partie est d’évaluer I’impact des tests en série en comparaison aux tests
uniques (individuels) sur différents lots de poudre. En effet, si des écarts significatifs de résultats sont
observés, ces derniers ne pourront pas étre utilisés dans la suite. Pour ce faire, les résultats d’un test de
cisaillement a 15 kPa (poudre en état consolidé) et d’un test VFR (poudre en état non confiné) sont
compares pour :
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des échantillons de poudre n’ayant subi aucune caractérisation FT4 préalable. Les résultats
correspondants sont nommés « test unique ». Trois prises d’essais sont effectuées et les
barres d’erreur indiquées sur les graphiques correspondent a plus ou moins I’écart-type
obtenu a partir de ces différentes prises d’essais,

des échantillons de poudre ayant subi préalablement 1’enchainement décrit sur la Figure
11.28. Les résultats correspondants sont nommeés « test en série ».

Trois lots de poudre issus du lot GrC, disponibles en grande quantité, sont considérés pour cette
étude comparative :

la poudre broyée notée GrC-PB, en faisant I’hypothése que I’impact observé sera le méme
pour les différentes poudres broyées et poudres broyées lubrifiées (GrC-PB-L, FaC-PB et
FaC-PB-L),

la poudre obtenue aprés la voie mélangeur en V a 2000 tours.min suivi du brassage et de
la lubrification notée GrC-MeV2000-BL, en faisant I’hypothése que I’impact observé sera
le méme pour I’ensemble des échantillons effectués au mélangeur en V (GrC-MeV2000,
GrC-MeV2000-B, GrC-MeV4000, GrC-MeV4000-B, GrC-MeV4000-BL),

la poudre obtenue apreés la voie Frewitt avec une taille de maille de 250 um suivi du brassage
et de la lubrification notée GrC-Frew250-BL, en faisant I’hypothése que 1’impact observé
sera le méme pour I’ensemble des échantillons effectués avec la voie Frewitt (GrC-Frew250,
GrC-Frew250-B, GrC-Frew500, GrC-Frew500-B, GrC-Frew500-BL, FaC-Frew250,
FaC-Frew250-B, FaC-Frew250-BL).

Concernant le test de cisaillement & 15 kPa, sur les trois poudres testées, les résultats du test de
cisaillement ne mettent pas en évidence de différence significative entre le test unique et le test en série
(Figure 11.29), en effet les faibles différences observées restent inférieures aux écarts-types des mesures.

Les tests en série ont un impact négligeable sur les résultats obtenus lorsque la poudre est dans
un état consolidé (perméabilité, compressibilité, wall friction, test de cisaillement). Ainsi pour ces
mesures, la méthodologie des tests en série afin de limiter la quantité de poudre est considérée comme
valable. Elle sera donc utilisée dans la suite de ces travaux.
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Figure 11.29 : Comparaison des résultats du test de cisaillement a 15 kPa entre une poudre n’ayant
rien subi (test unique) et une poudre ayant subi un enchainement de tests au FT4 (test en série)

Les résultats du test VFR (Figure 11.30) sont plus délicats a interpréter. En effet, si les valeurs
de CBD (Conditioned Bulk Density) et de FRI des tests uniques sont semblables a celles obtenues pour
les tests en série, les valeurs de BFE obtenues sur la poudre GrC-PB présente un écart relatif de 18%
entre le test unique et le test en série, ce qui n’est pas observé sur les deux autres lots de poudre étudiés.
De plus, des problemes de répétabilité ont été rencontrés avec ce lot (courbes VFR en Annexe 11.4).

Les résultats de BFE pour les tests en série ne seront donc pas utilisés pour les poudres broyées.
Cependant, les valeurs de CBD et de FRI sont semblables pour les tests uniques et les tests en série. La
méthodologie mise en place est donc valable pour le CBD et le FRI et sera utilisée dans la suite de ces
travaux.

88



2000

1500

; \
w
: \
) W
é 3 %{ + 1000 m
ST 1
2 \
U §
1 N § N s00
\ N\
\
\ \
\ \
o = N N Lo
CBD BFE
[@ Test unique [l Test unique [ Test unique
GrC-PB 4 GrC-MeV2000-BL i , . GrC-Frew250-BL 1
[3 Test en série Test en série Test en série

Figure 11.30 : Comparaison des résultats du test VFR entre une poudre n’ayant rien subi (test unique)
et une poudre ayant subi un enchainement de tests au FT4 (test en série)

7. BILAN

Dans ce chapitre, les différentes étapes de préparation du milieu granulaire utilisées afin de
préparer les échantillons sont décrites. Des caractérisations physiques, mécaniques et rhéologiques de
ces poudres sont réalisées grace a de nombreuses techniques expérimentales. Le protocole de fabrication
des pastilles cylindriques ainsi que leur caractérisation sont détaillés.

De plus, afin d’effectuer un maximum de tests de caractérisation lorsque la quantité de poudre
est limitée, une méthodologie a été développée. Cette étude a montré que différentes méthodes de
caractérisation détruisaient la poudre (évolution de la distribution granulométrique). Une organisation
des tests de caractérisation a été établie suite a ces résultats.

Concernant le rhéométre a poudre FT4, une méthodologie spécifique a été développée afin de
pouvoir enchainer les caractérisations rhéologiques sur un méme échantillon. Afin de s’assurer de la
non-destruction de la poudre lors de cet enchainement, un test non destructif, sensible aux fines
particules et permettant de caractériser I’ensemble de I’échantillon est nécessaire. Le test de perméabilité
répond a ces criteres. En effet, une chute de la perméabilité est notable des un faible taux de fines
particules (< 100 um). L’évolution des échantillons sera donc évaluée grace au test de perméabilité.
Enfin, ’impact de cet enchainement est étudié. Seules les valeurs de BFE sur la poudre broyée montrent
une différence significative entre les tests en série et les tests uniques. Cependant, ces mesures de BFE
sur la poudre broyée semblent présenter des problémes de répétabilité. Les BFE ne seront donc pas pris
en compte lors de 1’analyse des poudres broyées.
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CHAPITRE Il : IMPACT DES METHODES DE PREPARATION
DU MILIEU GRANULAIRE SUR LES CARACTERISTIQUES ET
LES PROPRIETES RHEOLOGIQUES DES POUDRES

Ce chapitre présente ['impact de deux méthodes de préparation du milieu
granulaire sur les caractéristiques physiques, mécaniques et les propriétés
rhéologiques des poudres. La premiére méthode étudiée utilise un mélangeur
en V. La seconde méthode correspond a la mise en ceuvre de la poudre dans
un Frewitt et dans un Turbula. Ces deux méthodes sont comparées afin de
déterminer laguelle permet de conduire aux meilleures propriétés

rhéologiques.
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1. DEMARCHE

La poudre initiale étudiée est une poudre broyée (notée GrC-PB en Figure 111.1) obtenue grace
a un broyeur a boulets (Chapitre 11. 2. 1). Cette poudre ne posséde pas les propriétés requises pour
satisfaire a la fois un bon écoulement au cours des différentes étapes de transfert et un pressage et frittage
permettant la fabrication de pastilles de combustibles denses et homogénes. Dans cette optique, une
amélioration des caractéristiques granulométriques, morphologiques et des propriétés mécaniques des
poudres broyées est recherchée. Deux méthodes différentes, le mélangeur en V d’une part, et la voie
Frewitt d’autre part, sont donc étudiées comme étapes de préparation du milieu granulaire. Ces deux
méthodes ont été détaillées dans le Chapitre I1. 2. 2. Les différents échantillons obtenus sont issus de :

- une lubrification de la poudre broyée (GrC-PB-L),

- une étape de destruction des gros agglomérats grace a la turbine du mélangeur en V a
2000 tours.min?  (GrC-MeV2000) ou a 4000 tours.min® (GrC-MeV4000) ou par
tamisage/forgage au Frewitt avec un tamis de 250 pum (GrC-Frew250) ou de 500 pm
(GrC-Frew500),

- une étape de brassage aprés mélangeur en V a 2000 tours.min? (GrC-MeV2000-B) ou a
4000 tours.min? (GrC-MeV4000-B) ou apres tamisage/forcage au Frewitt avec un tamis de
250 pm (GrC-Frew250-B) ou de 500 pm (GrC-Frew500-B),

- une étape de lubrification suite au brassage pour le mélangeur en V a 2000 tours.min
(GrC-MeV2000-BL) ou a 4000 tours.min (GrC-MeV4000-BL) ou suite au brassage pour un
tamisage/forcage au Frewitt avec un tamis de 250 um (GrC-Frew250-BL) ou de 500 pm
(GrC-Frew500-BL).

Turbula
GrC-PB GrC-PB-L

) 1
Mélangeur en V Frewitt + Turbula

Destruction des {

s % Destruction des gros
! GrC-Mev2000 :

GrC-MeVa000 i i: GrC-Frew250 GrC-Frews00 : i agglomérats par Quantités de poudres

gros agglomérats i
grace  la turbine .. M etreneaeeiense l_ ............... i J‘l‘ ................ / tamisage/forcage disponibles limitées
T -=- — = ; ________________________ \ pour les étapes
Brassage | L Gri-MeV2000-B | | GrC-MeV4000-B GrC-Frew250-B GrC-Frews00-8 | | intermédiaires
1
_——rm = - ]
S mmmm———— P fo==—=—====-- f-—---

+ * *
Lubrification [ GrC-MeV2000-BL GrC-MeV4000-BL GrC-Frew250-BL GrC-Frew500-BL J

Figure 111.1 : Récapitulatif des échantillons étudiés

Ces étapes peuvent entrainer différents phénoménes qui impacteront la coulabilité (Figure
11.2) :

- fragmentation : rupture d’agglomérats en nombreux fragments,

- abrasion : arrachement des aspérités a la surface des agglomérats,

- agglomération : groupement de fines formant des agglomérats de taille plus importante,
- sphéroidisation : agglomération de fines en surface des agglomérats.

Pour rappel, dans cette étude, les fines sont considérées comme les particules ou agglomérats
de taille inférieure & 100 um [Castellanos 2005; Liu et al. 2015; Madian et al. 2020].
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Figure 111.2 : Présentation des différents phénomenes [Sastry and Fuerstenau 1973]

Afin d’étudier ’impact de ces opérations de préparation du milieu granulaire, différentes
caractéristiques et propriétés sont alors étudiées :

caractéristiques physiques : distribution granulométrique, morphologie et surface spécifique,
- caractéristiques mécaniques : contrainte a la rupture et taux d’abrasion,

- propriétés rhéologiques : diamétre d’écoulement spontané, rapport d’Hausner et indice de Carr,
perméabilité, compressibilité, test de cisaillement et test VFR,

- frittabilité des pastilles.

Les poudres issues des étapes intermédiaires étant disponibles en quantité limitée, les
caractérisations mécaniques et les propriétés rhéologiques réalisées a I’aide du rhéométre FT4
(perméabilité, compressibilité, test de cisaillement et test VFR) ont uniguement pu étre effectuées sur la

poudre broyée initiale et les poudres finales (c’est-a-dire, apres 1’étape de lubrification présentée en
Figure 111.1).

Les valeurs présentées dans la suite de ce manuscrit correspondent a la moyenne des mesures
réalisées sur les différentes prises d’essais. Les barres d’erreur indiquées sur les graphiques
correspondent a plus ou moins 1’écart-type obtenu a partir de ces différentes mesures.

2. VOIE MELANGEUR EN V

2. 1. IMPACT SUR LES CARACTERISTIQUES PHYSIQUES ET MECANIQUES DES
POUDRES

2. 1. 1. Caractéristiques physiques des poudres

2. 1. 1. 1. Distribution granulométrique

Les distributions granulométriques des poudres étudiées sont présentées en Figure 111.3 et Figure
I11.4. L’évolution du span est résumée par la Figure 111.5. Les valeurs des dio, dso, deo, d32 et span sont
regroupées dans I’Annexe I11.1.
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Chapitre 111 : Impact des méthodes de préparation du milieu granulaire sur les caractéristiques et
les propriétés rhéologiques des poudres
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Figure 111.3 : Distributions granulométriques apreés le mélangeur en V avec une vitesse de turbine
de 2000 tours.min™
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Figure 111.4 : Distributions granulométriques aprés le mélangeur en V avec une vitesse de turbine
de 4000 tours.min™




Figure 111.5 : Valeurs du span des distributions granulométriques apres mélangeur en V

La poudre broyée est composée d’agglomérats de diametre compris entre 1 um et 3 mm et elle
posséde une distribution étendue (span égal a 3,85). La lubrification de la poudre broyée entraine
I’agglomération des fines et conduit a la présence d’agglomérats de taille plus importante, 1’étendue
granulométrique est alors plus étroite.

La destruction des gros agglomérats avec la turbine dans le mélangeur en V modifie de maniére
importante la distribution granulométrique. En effet, la population d’agglomérats supérieurs a 500 pm
diminue et la population principale est d'environ 250 um pour les deux conditions de vitesse de turbine
(2000 tours.min et 4000 tours.min?). De plus, la vitesse de la turbine semble avoir un impact sur la
distribution granulométrique. Avec une vitesse de turbine de 2000 tours.min™, une augmentation
importante des fines et une diminution de 1’étendue granulométrique sont observées alors qu’avec une
vitesse de turbine de 4000 tours.min?, les fines évoluent peu et une augmentation des agglomérats
millimétriques et de 1’étendue granulométrique sont observées. Deux phénomenes opposés peuvent se
produire au sein du mélangeur en V :

- la diminution de la taille des agglomérats via des mécanismes d’abrasion et de fragmentation.
Ces mécanismes sont induits par des impacts agglomérats/agglomérats et agglomérats/paroi (entre les
agglomérats et la turbine ou la cuve),

- I’augmentation de la taille des agglomérats via des mécanismes d’agglomération et de
sphéroidisation. Ces phénomenes sont notamment favorisés par la rotation de la cuve.

Au vu des résultats granulométriques, la prépondérance de 1’un ou I’autre de ces mécanismes
pourrait dépendre de la vitesse de rotation de la turbine. Ainsi, le cycle incluant une vitesse de turbine a
4000 tours.min’ semble favoriser I’agglomération par rapport a une vitesse de 2000 tours.min. Cela
pourrait étre d0 a une fragmentation plus importante due a une vitesse de turbine plus élevée, favorisant
dans un second temps 1’agglomération des fines obtenues lors de la rotation de la cuve [Singhai et
al. 2010].

Apreés brassage, quelle que soit la vitesse de turbine utilisée lors de 1’étape de mélange, une
diminution des fines et une augmentation des agglomérats millimétriques sont observées. Ce résultat est
en accord avec une agglomération des fines et une sphéroidisation des agglomérats. En effet, la turbine
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n'est pas utilisée lors du brassage et la rotation de la cuve favorise ces deux phénomenes. Par ailleurs,
en comparaison des poudres issues de la destruction des gros agglomérats, 1’étendue granulométrique
semble Iégerement augmenter, mais les différences restent inférieures aux écarts-types des mesures.

Enfin, I'étape de lubrification amplifie le phénomene d’agglomération pour le
GrC-MeV2000-BL alors que I’impact est négligeable pour le GrC-MeV4000-BL. Comme précisé
précédemment, avant lubrification, la poudre issue de 1’étape de mélange avec une vitesse de turbine de
4000 tours.mint est plus agglomérée qu’avec une vitesse de turbine de 2000 tours.min. Ainsi, I'étape
de lubrification semble avoir un impact sur la granulométrie en fonction de I'état d'agglomération de la
poudre avant lubrification. L’étendue granulométrique semble légerement augmenter lors de cette étape,
mais les différences restent inférieures aux écarts-types des mesures.

2.1.1. 2. Morphologie

Les fréquences cumulées en volume de 1’élongation et de la circularité de la poudre broyée, la
poudre broyée-lubrifiée et celles des poudres issues des différentes étapes réalisées au mélangeur en V
avec une vitesse de 2000 tours.mint (Figure I11.6 et Figure I11.7) et 4000 tours.min (Figure 111.8 et
Figure 111.9) sont étudiées. Les fréquences cumulées de la taille des agglomérats étudiés sont
représentées en Annexe 111.2(a) et (b). Les valeurs des SFio, SFso et SFgo sont regroupées en Annexe
111.3 et Annexe I11.4. 1l est & noter que des augmentations soudaines de volume cumulé peuvent étre
observées dans les représentations en fréquence cumulée de 1’élongation et de la circularité. Ceci peut
s’expliquer par la présence d’agglomérats millimétriques dans les poudres étudiées (Annexe 111.2(a) et
(b)). En effet, la répartition en volume donne plus de poids a ces derniers, ce qui induit ces augmentations
soudaines et impactent donc les valeurs d’élongation et de circularité.
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Figure 1.6 : Fréquence cumulée en volume de [’élongation pour le mélangeur en V
a 2000 tours.min™
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Figure 111.7 : Fréquence cumulée en volume de la circularité pour le mélangeur en V

a 2000 tours.min

100 ,:TJW
—_ M
* v —aal
— -—"'i'—""'"
g 20 == 90— g
> *ﬁ ey e
g —rlat =G OOe——
= L oo —e—
T 60 et
g | s
3 ._'=.. i
€ 4 am. adil
8 o
o = [ ] GrC'PB
< S e GrC-PB-L
]
20 —W —e— _
g_ [~ GrC-MeV4000
L L= =g GrC-MeV4000-B
o » GrC-MeV4000-BL
0
0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6
Elongation

Figure 1.8 : Fréquence cumulée en volume de [’élongation pour le mélangeur en V

a 4000 tours.min™*

99



100
e GrC-PB ﬁ

g e GrC-PB-L .
v GrC-MeV4000 =
g ” GrC-MeV4000-B g ind
2 rC-Me -
o} g e i
> = GrC-MeV4000-BL = eI
5 w -
‘3 o
§ 40 .
o =
o =~
5 e N
s 20 # '
O
v
- o ——

0 i

0,6 0,65 0,7 0,75 0,8 0,85 0,9 0,95 1

Circularité

Figure 111.9 : Fréquence cumulée en volume de la circularité pour le mélangeur en V
a 4000 tours.min™

Apres la lubrification de la poudre broyée, 1’élongation diminue 1égérement et la circularité n’est
pas modifiée par rapport a la poudre broyée initiale. Les agglomérats semblent donc moins allongés
grace a I’agglomération des fines mais leur angularité n’est pas impactée par la lubrification.

Aprés la destruction des gros agglomérats réalisée au mélangeur en V avec la turbine,
I’¢longation diminue et la circularité augmente, en accord avec les mécanismes d’abrasion, de
fragmentation, de ré-agglomération et de sphéroidisation qui coexistent lors de cette étape.

Pour une poudre ayant subi un cycle de mélange avec une vitesse de turbine de 2000 tours.min™,
les étapes ultérieures de brassage et de lubrification ne modifient pas significativement 1’élongation et
la circularité. En effet, les différences restent inférieures aux écarts-types des mesures. L’agglomération
et la sphéroidisation mises en jeu lors de ces étapes ne semblent donc pas impacter significativement la
forme et ’angularité des agglomérats.

Pour une poudre ayant subi un cycle de mélange avec une vitesse de turbine de 4000 tours.min™?,
I’étape de brassage permet de diminuer 1égérement 1’élongation des agglomérats mais n’impacte pas
leur circularité. Dans ces conditions, I’agglomération modifie donc la forme mais pas ’angularité l1ors
de cette étape. Les agglomérats étant relativement moins anguleux suite a la destruction des gros
agglomérats, leur circularité ne semble pas étre significativement modifiée. La lubrification ne modifie
pas significativement 1’élongation et la circularité des agglomérats par rapport a la poudre brassée. Cette
observation est en accord avec la faible évolution de la distribution granulométrique pour ce lot lors de
cette étape.

2. 1. 1. 3. Surface spécifique

Le Tableau I11.1 regroupe les valeurs de surface spécifique obtenues par BET pour les poudres
non lubrifiées. Ces résultats mettent en évidence que les opérations réalisées dans le mélangeur en V ne
modifient pas la surface spécifique des poudres. La fragmentation évoquée précédemment ne se produit
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donc pas sur les agrégats ou les cristallites, probablement en raison d’une énergie injectée a la poudre
insuffisante. Cette fragmentation ne concerne donc que les agglomérats.

Tableau I11.1 : Valeurs de la surface spécifique apres melangeur en V

GrC-PB  GrC-MeV2000 GrC-MeV2000-B

Surface

g 2,6+0,2 2,3+£0,2 24+£0,2
spécifique (m2.g?)

2. 1. 2. Caractéristiques mecaniques des poudres

2.1.2. 1. Contrainte a la rupture

Les mesures de contrainte a la rupture des agglomérats ont été réalisées sur la poudre broyée, la
poudre broyée-lubrifiée et les poudres finales aprés les différentes étapes au mélangeur en V. Les
diamétres moyens des agglomérats dans la direction de I’écrasement ainsi que les constantes et modules
de Weibull (Equation 1.12) correspondants sont reportés dans le Tableau 111.2. La constante de Weibull
augmente aprés lubrification de la poudre broyée. Elle ne semble pas modifiée aprés mélangeur en V.
Ce dernier entraine des phénomeénes de fragmentation et d’abrasion, puis des phénomenes
d’agglomération et de sphéroidisation, ce qui ne permet pas d’améliorer la résistance a la rupture des
agglomérats. Les faibles valeurs des modules de Weibull (m < 20) soulignent une répartition hétérogene
des défauts et une forte dispersion des contraintes a la rupture. Ceci pourrait étre lié a la porosité
importante des agglomérats de ces poudres [Couroyer et al. 1999].

Tableau 111.2 : Valeurs des constantes et modules de Weibull aprés mélangeur en V

GrC-PB GrC-PB-L  GrC-MeV2000-BL
(420 + 40 pm)* (430 £30 pm)* (450 = 40 pum)*

Constante de Weibull

s, (kPa) 139 209 102

Module de Weibull m 3,6 3,5 47

* diametre moyen des agglomérats dans la direction de I’écrasement
2.1. 2. 2. Comportement a ’abrasion

L’évolution du taux d’abrasion est représentée sur la Figure 111.10. Ces mesures ont été réalisées
selon le mode opératoire détaillé dans le chapitre Il. 3. 2. 2, sur les poudres disponibles en quantité
suffisante.

Le taux d’abrasion mesuré pour la poudre broyée est de 73% (Equation 11.9) révélant une poudre
sensible a I’abrasion. Aprés lubrification de la poudre broyée, le taux d’abrasion n’évolue pas
significativement, la lubrification ne semble donc pas impacter la résistance des agglomérats a
I’abrasion. En revanche, la vitesse de la turbine utilisée lors de la destruction des gros agglomérats
semble avoir une influence sur le taux d’abrasion des poudres brassées et lubrifi¢es. En effet, avec une
vitesse de 4000 tours.min™, le taux d’abrasion n’évolue pas alors que ce dernier diminue avec une vitesse
de turbine de 2000 tours.min?. Cette observation est cohérente avec la présence d’agglomérats
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constitués de fines pour le lot obtenu a 4000 tours.min™. Ces agglomérats semblent plus sensibles a
I’abrasion que les agglomérats obtenus a 2000 tours.min™.

100

B (o)) co
o o o

Taux d'abrasion (%)
]

GrC-PB GrC-PB-L GrC-MeV2000-BL GrC-MeV4000-BL

Figure 111.10 : Valeurs du taux d’abrasion apreés le mélangeur en V

2. 1. 3. Synthése des caractéristiques physiques et mécaniques apres mélangeur
enV

Le Tableau 111.3 regroupe les modifications des caractéristiques physiques et mécaniques des
poudres lors des opérations de préparation du milieu granulaire effectuées a 1’aide du mélangeur en V.
Les conclusions principales sont les suivantes :

- impact de I’étape de destruction des gros agglomérats grace a la turbine :

o quelle que soit la vitesse de turbine utilisée, I’¢longation des agglomérats diminue
et leur circularité augmente et la distribution granulométrique est modifiée. Ces
modifications sont dues aux phénoménes de fragmentation, d’abrasion et de
sphéroidisation mis en jeu lors de cette étape,

o néanmoins, ’augmentation des agglomérats millimétriques et le taux de fines
constant laisse supposer une ré-agglomération avec une vitesse de
4000 tours.min™,

- impact de I’étape de brassage :

o quelle que soit la vitesse de turbine utilisée, la proportion de fines diminue et celle
des agglomérats millimétriques augmente, ce qui est en accord avec les
phénomeénes d’agglomération,

o cependant, I’¢longation diminue lors du brassage pour 1’échantillon réalisé avec
une vitesse de 4000 tours.min,

- impact de I’étape de lubrification :

o des phénoménes d’agglomération sont mis en jeu uniquement avec la vitesse de
2000 tours.mint, en raison de la quantité de fines plus importante lors de 1’étape
de destruction des gros agglomérats en comparaison avec la vitesse de
4000 tours.min™,

Enfin, D’étape de préparation de milieu granulaire au mélangeur en V n’améliore pas
significativement les résistances a la rupture des agglomérats. Seule la résistance a 1’abrasion est
améliorée pour la poudre finale issue d’une vitesse de turbine de 2000 tours.min™.
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Tableau I11.3 : Modification des caractéristiques physiques et mécaniques aprés mélangeur en V

Destruction des gros
agglomérats
GrC- GrC-
MeV2000 MeV4000

Brassage

GrC- GrC-
MeV2000-B MeV4000-B

Lubrification

GrC- GrC-

MeV2000-BL MeV4000-BL

Proportion de
fines

Proportion de
gros
agglomérats

Largeur de
I’étendue
granulométrique

Elongation
Circularité

Contrainte a la
rupture*

Taux d’abrasion

) ~
N 7
N 7

N
X X
X X

N

N

AV ~

Phénomeénes

Abrasion
Fragmentation
Sphéroidisation
Agglomération
a 4000 tours.min

Agglomération

Agglomération et
amélioration de la

résistance a ’abrasion a

2000 tours.min

* dans la gamme de taille étudiée

A augmentation par rapport a l’étape précédente
N diminution par rapport a [’étape précédente

= peu de modification par rapport a l’étape précédente
% caractéristique non étudiee

2. 2. IMPACT SUR LES PROPRIETES RHEOLOGIQUES DES POUDRES

Il est & noter que les caractérisations effectuées a 1’aide du rhéomeétre FT4 sont enchainées sur
un méme échantillon selon la méthodologie présentée dans le chapitre Il. 6. 2. 3. Les écarts relatifs
associés aux mesures de perméabilité entre chaque test (Equation 11.17) sont présentés dans I’ Annexe

I1.5.

Les écarts relatifs restent inférieurs a 10% pour tous les échantillons jusqu’aux mesures VFR
exclues. Aprés le test VFR, certains écarts relatifs peuvent dépasser les 10% (en particulier la poudre
broyée et la poudre finale aprés mélangeur en V a 4000 tours.min™), ce qui confirme le caractére

destructif de ce test (Chapitre 11. 6. 2. 1. 5).
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2. 2. 1. Mise en écoulement (transition statique/dynamique)

2.2.1.1. Test de cisaillement

Les fonctions d'écoulement déterminées a partir des tests de cisaillement sont présentées sur la

Figure 111.11 et I’indice de coulabilité ff., la cohésion (tc) et I’angle de frottement interne AIF pour
chaque échantillon sont reportés dans le Tableau I11.4.

25
--GrC-PB

-—-GrC-PB-L
--GrC-MeV2000-BL
15 GrC-MeV4000-BL

Pas d'écoulement -~ écoulement trés cohésif

20

o. (kPa)

10 ) écoulement cohésif

écoulement facile
écoulement libre

0 5 10 15 20 25 30 35 40
o, (kPa)

Figure I11.11 : Valeurs de la fonction d’écoulement aprés mélangeur en V

Tableau 111.4 : Indice de coulabilité f f,, cohésion et angle de frottement interne AIF apres
mélangeur en V

GrC-PB GrC-PB-L GrC-MeVv2000-BL  GrC-MeV4000-BL
ff.a3kPa 2,64 +0,13 3,20 +1,13 2,52 +0,01 2,90 + 0,43
ff.al15kPa 2,28 +0,20 2,52+0,25 2,47+0,13 1,70 +0,12
Cohésion a 3 kPa 0,63 £ 0,06 0,62 £0,25 0,72 £0,08 0,59+0,11
Cohésion a 15 kPa 3,68 £0,52 3,49+£0,48 3,21+£0,24 5,48 + 0,29
AlF a3 kPa (°) 40,02 £ 2,41 35,02 +5,23 27,75+ 2,52 31,72+ 1,11
AlF a 15 kPa (°) 38,88+ 1,33 40,20+ 191 34,61+1,38 31,40 £ 2,98

Par rapport a la poudre broyée, 1’étape de lubrification ne modifie pas de maniére significative
la fonction d’écoulement, I’indice d’écoulement, la cohésion et I’angle de frottement interne. En effet,
les différences observées restent inférieures aux écarts-types des mesures.

Il en est de méme pour le lot GrC-MeV2000-BL, excepté pour ’angle de frottement interne qui
est plus faible que celui de la poudre broyée. Comme évoqué précédemment, cela pourrait étre di a
I’agglomération et la sphéroidisation (forme moins allongée et moins anguleuse) des agglomérats

obtenus aprés le mélangeur en V. Cette morphologie diminuerait le nombre de points de contact et donc
les frottements entre agglomérats.
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Avec une vitesse de turbine de 4000 tours.min?, la fonction d'écoulement, I’indice d’écoulement
et la cohésion sont similaires a celles de la poudre broyée lorsque de faibles contraintes sont appliquées.
Cependant, cette fonction d’écoulement augmente plus fortement lorsque la contrainte de consolidation
majeure oy est supérieure a environ 12 kPa. Cette observation est cohérente avec une poudre plus
sensible au phénoméne d’abrasion (section 0), phénomeéne qui engendre la formation de fines et induit
une augmentation des forces de cohésion, et donc de la fonction d’écoulement pour des valeurs de
contraintes élevées. D’autre part, de méme que pour la poudre GrC-MeV2000-BL, I’angle de frottement
interne diminue pour la poudre GrC-MeV4000-BL. Ceci peut s’expliquer probablement par les mémes
raisons, c’est-a-dire des phénomeénes d’agglomération et de sphéroidisation entrainant une évolution
morphologique des agglomérats.

2.2.1. 2. Diamétre d’écoulement spontané

Les valeurs du diamétre d'écoulement spontané sont présentées en Figure 111.12.
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Figure .12 : Valeurs du diamétre d’écoulement spontané apres mélangeur en V (les traits pointillés
correspondent aux diamétres des orifices de la réglette)

La lubrification de la poudre broyée permet de diminuer le diameétre d’écoulement spontané
grace au phénomene d’agglomération.

Apres la destruction des gros agglomérats, le diamétre d'écoulement spontané augmente par
rapport a la poudre broyée avec une vitesse de 2000 tours.min™ et n’est pas modifié avec une vitesse de
4000 tours.min. Cette étape entraine des phénomeénes d’abrasion et de fragmentation, augmentant la
proportion de fines et dégradant la mise en écoulement. Cependant, des phénoménes d’agglomération
lors de cette étape avec une vitesse de 4000 tours.min™ permettent de compenser 1’abrasion et la
fragmentation des agglomérats et la mise en écoulement n’est pas dégradée.

Les étapes de brassage et de lubrification améliorent la mise en écoulement gréce aux
phénoménes d’agglomération et de sphéroidisation mis en jeu lors de ces étapes.

Les diamétres d'écoulement spontané des poudres finales sont inférieurs a ceux de la poudre
broyée et de la poudre broyée-lubrifiée. Ainsi, cette mesure tend a montrer que 1’application du
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mélangeur en V associée au brassage et a la lubrification permet une amélioration de la mise en
écoulement.

2. 2. 2. Ecoulement dynamique (test VFR)

Le Basic Flow Energy (BFE) et le Flow Index (FRI) sont déterminés a partir des mesures VFR
(Figure 111.13), a I’aide du rhéomeétre FT4.
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Figure 111.13 : Valeurs du FRI et du BFE aprés mélangeur en V

La poudre broyée présente un BFE d’environ 1400 mJ et un FRI de 1,44. Aprés lubrification de
la poudre broyée, ces indicateurs diminuent, ce qui traduit de meilleures propriétés d’écoulement
dynamique. Ces valeurs sont en accord avec la diminution de la proportion de fines et la diminution de
1’élongation des agglomérats, ce qui diminue le frottement entre agglomérats. Cette diminution entraine
une baisse de I’énergie nécessaire a la lame pour déplacer la poudre, donc la diminution des valeurs de
BFE et FRI.

Concernant les poudres finales aprés mélangeur en V, les valeurs de BFE et de FRI diminuent
également par rapport & la poudre broyée. En effet, les phénoménes d’agglomération et de
sphéroidisation permettent d’améliorer 1’écoulement dynamique des poudres. De méme que pour la
poudre broyée-lubrifiée, les frottements entre les agglomérats sont donc moins importants, 1’énergie
nécessaire pour déplacer la poudre est donc plus faible.

2. 2. 3. Propriétés du lit de poudre

2.2.3.1. Perméabilité a 2 kPa

Les mesures de perméabilité des poudres (Figure 111.14) montrent que la lubrification entraine
une faible diminution de la perméabilité. Ce resultat semble contre-intuitif. En effet, la lubrification
entraine des phénomeénes d’agglomération : augmentation de la taille des agglomérats, diminution de
I’étendue granulométrique, diminution de 1’élongation. Chacune de ces modifications devrait permettre
une augmentation de la perméabilité du lit de poudre. Cependant, des agglomérats millimétriques de
grande taille mais relativement faibles en nombre ont pu étre observé pour ce lot. Ainsi, d’éventuels
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problemes de ségrégation peuvent avoir eu lieu et avoir ainsi impactés fortement les mesures de
perméabilité. L’effet semble moins marqué aprés passage au mélangeur en V : la poudre
GrC-MeV4000-BL présente une perméabilité similaire a celle de la poudre broyée alors que la
perméabilité de la poudre GrC-MeV2000-BL semble étre légérement inférieure. Ceci est en accord avec
les distributions granulométriques larges (augmentation du span) avec des particules millimétriques et
des fines apres la voie mélangeur en V, similaires a la poudre broyée.
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Figure 111.14 : Valeurs de la perméabilité aprés mélangeur en V

2. 2. 3. 2. Arrangement d’un lit d’agglomérats (indice de Carr/rapport d’Hausner
et compressibilite)

L'indice de Carr et le rapport de Hausner sont déterminés aprés toutes les étapes et sont présentés
dans le Tableau I11.5 pour chaque lot. Ces caractérisations permettent d’évaluer I’arrangement d’un lit
d’agglomérats.

Tableau 1.5 : Valeurs des indices de Carr et rapports d’Hausner aprés mélangeur en V

Echantillon Indice de Carr Rapport d’Hausner
GrC-PB 20£2 1,26 £ 0,03
GrC-PB-L 163 1,19+ 0,03
GrC-MeV2000 30+2 1,44 £ 0,03
GrC-MeV2000-B 24 £2 1,32 £0,03
GrC-MeV2000-BL 19+£2 1,24 £0,03
GrC-MeV4000 31+2 1,45+ 0,03
GrC-MeV4000-B 25+ 2 1,34 + 0,03
GrC-MeV4000-BL 222 1,28 + 0,03
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La poudre broyée posséde un comportement intermédiaire entre des poudres cohésives ou non
cohésives (rapport d’Hausner égal a 1,26) et un écoulement passable (indice de Carr égal a 20). La
lubrification de la poudre broyée diminue 1’indice de Carr et le rapport d’Hausner. Ces résultats montrent
donc une amélioration de la coulabilité lors de 1’étape de lubrification, résultat en accord avec

I’agglomération des fines (section 2. 1. 1. 1), et la diminution de 1’élongation des agglomérats (section 2.
1.1.2).

Apres la destruction des gros agglomérats gréace a la turbine dans le mélangeur en V, l'indice de
Carr et le rapport Hausner augmentent, attestant d’une dégradation des propriétés d'écoulement de ces
poudres, probablement en raison des phénomeénes de fragmentation et d’abrasion mis en jeu lors de cette
étape (section 2. 1. 2). Les étapes de brassage et de lubrification induisent une diminution de I'indice de
Carr et du rapport Hausner en raison de 1’agglomération des fines. Il est a noter que le rapport d’Hausner
et I’indice de Carr des poudres finales issues du mélangeur en V restent semblables a ceux de la poudre
broyée et sont plus élevés que ceux de la poudre broyée-lubrifiée. Ces mesures ne mettent pas en
évidence une amélioration notable de la coulabilite.

Les valeurs de compressibilité a 15 kPa sont représentées sur la Figure I11.15. Avant
compression, les densités en vrac des poudres sont du méme ordre de grandeur (Annexe 111.6).
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Figure 111.15 : Valeurs de la compressibilité apres mélangeur en V

La lubrification de la poudre broyée permet de diminuer significativement la compressibilité de
la poudre. En effet, cette étape entraine une diminution de 1’étendue granulométrique et de I’élongation
des agglomérats ce qui permet un arrangement initial du lot de poudre plus compact et donc une
diminution de la compressibilité.

Suite aux différentes étapes réalisées au mélangeur en V, la compressibilité diminue également
pour les deux vitesses de turbine. Cette diminution est plus importante avec une vitesse de turbine de
2000 tours.min't. Ce résultat est probablement dd a la morphologie des agglomérats. En effet, aprés le
mélangeur en V, les agglomérats sont moins allongés, en particulier pour le GrC-MeV2000-BL, et sont
moins anguleux. De plus, les étapes de brassage et de lubrification réduisent probablement la rugosité
de surface des agglomérats due a la sphéroidisation de ces derniers, ce qui diminue les forces cohésives
et frictionnelles des agglomérats. Ces modifications permettent un meilleur arrangement initial des
agglomérats dans le lit de poudre ce qui entraine une diminution de la compressibilité.
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2. 2. 4. Synthése des propriétés rhéologiques apres mélangeur en V

Le Tableau 111.6 regroupe les modifications des propriétés rhéologiques des poudres lors des
opérations de préparation du milieu granulaire effectuées au mélangeur en V.

Les phénoménes observés lors de 1’analyse des caractéristiques physiques et mécaniques
permettent d’expliquer 1’évolution des propriétés d’écoulement de la poudre. En effet, la fragmentation
et I’abrasion des agglomérats dégradent la coulabilité, alors que les phénomeénes d’agglomération et de
sphéroidisation 1’améliorent. Il est a noter que les phénomeénes d’abrasion des agglomérats entrainent
une dégradation de la mise en écoulement des poudres avec une vitesse de turbine de 4000 tours.min™
(diminution de I’indice de coulabilité et augmentation de la cohésion sous contraintes plus €levées).

Tableau 111.6 : Modification des propriétés rhéologiques aprés mélangeur en V

Destruction des gros

) Brassage Lubrification
agglomérats

GrC- GrC- GrC- GrC- GrC- GrC-
Me\V2000 MeV4000 MeV2000-B  MeV4000-B MeV2000-BL MeV4000-BL

Abrasion Agglomération et

] . Fragmentation L amelioration de la
Phénomenes o Agglomération L. . .
Agglomération résistance a I’abrasion a

in-1
Sphéroidisation 2000 tours.min

ff " . " . B N forte
¢ contrainte
L A forte
Cohésion x x x x ~ )
contrainte
Angle de
frottement x x x x A N
interne
Diamétre
d’écoulement / ~ AV N AV N
spontané
BFE/FRI X X X X N AV
Perméabilité x x x x A ~
Indice de
Carr/rapport 7 | N A\ N AN
d’Hausner
Compressibilité x x x x N A

71 augmentation par rapport a [’étape précédente

N diminution par rapport a [’étape précédente

~ peu de modification par rapport a l’étape précédente
x propriété non étudiée
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2. 3. FABRICATION DES PASTILLES

Des pastilles cylindriques ont été réalisées pour les poudres lubrifiees (GrC-PB-L,
GrC-MeV2000-BL et GrC-MeV4000-BL). La Figure I11.16 présente les observations céramographiques
par microscopie optique des coupes transverses de ces pastilles. Les valeurs de densité apparente,
déterminées par pesée hydrostatique de 3 a 5 pastilles apres immersion dans du bromobenzene sur trois
pastilles pour chaque lot, sont reportées sur la Figure 111.17, de méme que les valeurs correspondantes
de porosité ouverte et fermée (valeurs correspondantes en Erreur ! Source du renvoi introuvable.).
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Figure 111.16 : Microstructure des pastilles apres frittage pour les poudres lubrifiées
(a) GrC-PB-L, (b) GrC-MeV2000-BL et (c) GrC-MeV4000-BL (microscopie optigue)

La microstructure de la pastille issue de la poudre broyée-lubrifiée est constituée d’agglomérats
denses entourés de porosités interconnectées. Le broyage semble entrainer la formation d’agglomérats
consolidés avant frittage, probablement due aux conditions de broyage utilisées pour produire la poudre.
Ces agglomérats ne sont pas détruits lors de 1’étape de pressage et se densifient sur eux-mémes au
frittage, en créant de la porosité ouverte non souhaitée. La densité apparente des pastilles obtenues pour
la poudre broyée-lubrifiée est égale a 91,1%m.th, valeur en accord avec la microstructure observée.

Apres mélangeur en V, la microstructure des pastilles n’est pas modifiée, quelle que soit la
vitesse de la turbine utilisée. Les conditions de préparation du milieu granulaire ne semblent donc pas
permettre de modifier suffisamment la densité des agglomérats présents avant frittage. En effet, les
agglomérats de la poudre semblent rester consolidés aprés mélangeur en V. La diminution de la densité
hydrostatique est corrélée a une augmentation de la porosité ouverte, probablement en raison d’une
diminution de la taille moyenne des agglomérats. Une quantification de la structure des agglomérats
pourrait permettre de mieux comprendre la modification des agglomérats lors du pressage ainsi que leur
frittabilité. De plus, différentes caractéristiques de la poudre impactent la densité des pastilles, telles que
le taux d’agrégation et la distribution granulométrique [Ndiaye 2006]. Moins la poudre est agrégée, plus
les compacts obtenus sont denses [Liu et al. 1999]. De plus, la densification est impactée par la largeur
de la distribution granulométrique, ainsi que la proportion de fines ou ultrafines contenues dans la
poudre.
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Figure 111.17 : Valeurs de la densité hydrostatique et des porosités ouvertes et fermées
des pastilles apres mélangeur en V

3. VOIE FREWITT

3. 1. IMPACT SUR LES CARACTERISTIQUES PHYSIQUES ET MECANIQUES DES
POUDRES

3. 1. 1. Caractéristiques physiques des poudres

3. 1.1. 1. Distribution granulométrique

Les distributions granulométriques des poudres étudiées sont présentées en Figure 111.18 et
Figure 111.19, I’évolution du span est résumée dans la Figure 111.20. Les valeurs des dio, dso, doo, ds et
span sont regroupées dans 1I’Annexe 111.1.
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Chapitre 111 : Impact des méthodes de préparation du milieu granulaire sur les caractéristiques et
les propriétés rhéologiques des poudres
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Figure I11.18 : Distributions granulométriques apres la voie Frewitt avec un tamis de 250 pum
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Figure 111.19 : Distributions granulométriques apres la voie Frewitt avec un tamis de 500 um
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Lors du tamisage/forcage au Frewitt, la taille de maille du tamis utilisé a un impact attendu sur
les distributions granulométriques de la poudre. En effet, avec le tamis de 250 um, la proportion de fines
augmente alors que le nombre d’agglomérats supérieurs & 500 um diminue. La population principale est
d'environ 250 pm. Avec le tamis de 500 um, la population d’agglomérats supérieurs a 800 pum diminue
mais la proportion de fines n’est pas significativement impactée. La population principale est d'environ
500 um. Compte tenu de la distribution granulométrique de la poudre broyée, le tamisage/forcage est
moins important avec un tamis de 500 pum, ce qui peut expliquer que la proportion de fines ne soit pas
significativement augmentée. Par rapport & la poudre broyée, les distributions granulométriques sont
plus étroites (diminution du span), ce qui est en accord avec I’élimination des agglomérats
millimétriques. Ce résultat est d’autant plus marqué que la taille de maille est faible (GrC-Frew250).

Aprés brassage dans le mélangeur Turbula, la proportion de fines diminue, la taille moyenne
des agglomérats augmente et 1’étendue granulométrique devient plus étroite pour la poudre
GrC-Frew250-B. Cette observation est cohérente avec I'agglomération des fines et la sphéroidisation
lors de cette étape. Par ailleurs, I'étape de lubrification permet une Iégere agglomération supplémentaire.
Des observations similaires peuvent étre faites sur le lot GrC-Frew500-BL mais il semblerait que dans
ce cas, la lubrification n’entraine pas de réagglomération supplémentaire.
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Figure 111.20 : Valeurs du span des distributions granulométriques apreés la voie Frewitt
3. 1. 1. 2. Morphologie

Les fréquences cumulées en volume de 1’élongation (Figure 111.21 et Figure 111.23) et de la
circularité (Figure I11.22 et Figure 111.24) des différentes poudres sont étudiées. Les fréquences cumulées
de la taille des agglomérats sont représentées en Annexe 111.2(c) et (d). Les valeurs des SF1o, SFso et SFgo
sont regroupées dans 1’Annexe 111.3 et I’ Annexe I11.4.
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Chapitre 111 : Impact des méthodes de préparation du milieu granulaire sur les caractéristiques et
les propriétés rhéologiques des poudres
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Figure 111.21 : Elongation apreés la voie Frewitt avec un tamis de 250 pm
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Figure 111.22 : Circularité aprés la voie Frewitt avec un tamis de 250 pm
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Chapitre 111 : Impact des méthodes de préparation du milieu granulaire sur les caractéristiques et
les propriétés rhéologiques des poudres
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Figure 111.23 : Elongation apreés la voie Frewitt avec un tamis de 500 pm
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Figure I11.24 : Circularité aprés la voie Frewitt avec un tamis de 500 pm
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Lors du tamisage/for¢age au Frewitt, 1’élongation et la circularité ne sont pas modifiées
significativement, quelle que soit la taille de maille du tamis utilisé.

L’étape de brassage permet de diminuer légerement I’élongation et d’augmenter la circularité
des agglomérats pour la poudre issue du tamis de 250 um. Ce résultat est cohérent avec la grande
proportion de fines produite lors du tamisage/forcage et avec la ré-agglomération et la sphéroidisation
lors du brassage. En effet, ces deux phénomeénes impactent la morphologie des agglomérats. Pour la
poudre passée au tamis de 500 um, le brassage permet également d’améliorer ’angularité des
agglomérats mais leur élongation n’est pas modifiée. En effet, pour ce lot peu de fines sont produites
par le tamisage/forcage contrairement au tamis de 250 pm et le phénoméne d’agglomération est donc
peu visible. Ainsi pour le tamis de 500 um, la morphologie est donc essentiellement modifiée via la
sphéroidisation des agglomérats (et pas par agglomération des fines).

La lubrification permet de diminuer 1’élongation et d’augmenter la circularité quel que soit le
tamis utilisé lors du tamisage/forcage. Cette observation est en accord avec les phénoménes
d’agglomération et de sphéroidisation mis en jeu lors de cette étape. Ces variations sont plus marquées
pour le lot GrC-Frew250-BL, pour les mémes raisons que celles décrites précédemment. En effet, le
taux de fines étant moins important avec le tamis de 500 um par rapport au tamis de 250 um, le
phénomeéne de sphéroidisation est prépondérant devant 1’agglomération des fines.

3. 1. 1. 3. Surface spécifique

Le Tableau I11.7 regroupe les valeurs de surface spécifique obtenues par BET pour les poudres
non lubrifiées. Comme pour le mélangeur en V, la voie Frewitt ne modifie pas la surface spécifique des
poudres. Quelle que soit la taille de maille de tamis utilisée, les énergies mises en jeu au sein du Frewitt
et du Turbula ne sont pas suffisantes pour casser les agrégats ou les cristallites. La fragmentation qui se
produit lors du tamisage est donc majoritairement une fragmentation des agglomérats, sans
fragmentation des agrégats ou des cristallites.

Tableau I11.7 : Valeurs de la surface spécifique apreés la voie Frewitt

GrC-PB

Surface

spécifique (m2.g™) 26+0,2

3. 1. 2. Caractéristiqgues mécaniques des poudres

3. 1. 2. 1. Contrainte a la rupture

Les diameétres moyens des agglomérats dans la direction de 1’écrasement ainsi que les constantes
et les modules de Weibull des agglomérats sont reportés dans le Tableau 111.8. Ces mesures ont été
réalisées sur les poudres disponibles en quantité suffisante (poudre broyée initiale et poudres lubrifiées).
Dans la gamme de taille d’agglomérats étudiés, ces résultats mettent en évidence une amélioration de la
résistance a la rupture des agglomérats aprés la préparation du milieu granulaire selon la voie Frewitt,
pour les deux mailles de tamis considérées. Ainsi, ces agglomérats pourraient étre plus consolidés aprés
I’opération de tamisage/forgage. Comme pour le mélangeur en V, le module de Weibull est faible
(m < 20) en raison d'une distribution hétérogene des défauts et d'une forte dispersion des valeurs de
résistance a la rupture.
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Tableau I11.8 : Valeurs des constantes et modules de Weibull aprés la voie Frewitt

GrC-PB GrC-PB-L
(420 + 40 pm)* (430 + 30 pm)*

Constante de Weibull

s, (kPa) 139 209

Module de Weibull m 3,6 3,5

* diameétre moyen des agglomérats dans la direction de I’écrasement
3. 1. 2. 2. Comportement a I’abrasion

L’évolution du taux d’abrasion est représentée sur la Figure 111.25. Ces mesures ont été réalisées
sur les poudres disponibles en quantité suffisante.

Comme évoqué précédemment, les poudres broyée et broyée-lubrifiée ont un taux d’abrasion
d’environ 73% et sont donc sensibles a I’abrasion. Apres la voie Frewitt, une importante diminution des
taux d’abrasion est observée. Ceux-ci sont inférieurs a 10% quelle que soit la taille de maille de tamis
utilisée. Ces résultats corroborent ceux issus des mesures de résistance a la rupture. Ainsi, il apparait
que le tamisage/forcage augmente la tenue mécanique des agglomeérats, les rendant moins sensibles aux
phénomeénes d’abrasion.
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Figure I11.25 : Valeurs du taux d’abrasion apreés la voie Frewitt

3. 1. 3. Syntheése des caracteristiques physiques et mécaniques apres la voie
Frewitt

Le Tableau I11.9 regroupe les modifications des caractéristiques physiques et mécaniques des
poudres lors des opérations de préparation du milieu granulaire Frewitt. Les conclusions principales sont
les suivantes :

- impact de I’étape de destruction des gros agglomérats par tamisage/forcage :

o quel que soit le tamis utilisé, 1’étendue granulométrique est plus étroite et la
population d’agglomérats de 250 um et de 500 um augmente respectivement. Des
phénomeénes de fragmentation et d’abrasion ont lieu lors du tamisage/forgage,
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o néanmoins, le tamis de 500 um n’entraine pas une augmentation de la proportion
de fines,

- impact de I’étape de brassage :

o quel que soit le tamis utilisé, 1’étendue granulométrique est plus étroite, la
population d’agglomérats de 250 um et de 500 um augmente respectivement et la
circularité des agglomérats augmente. Des phénoménes d’agglomération et de
sphéroidisation sont engendrés lors du brassage, bien que 1’agglomération semble
limitée pour le tamis de 500 um,

o cependant, I’¢longation n’est pas modifiée pour le tamis de 500 um en raison de
la proportion de fines moins importante pour ce lot,

- impact de I’étape de lubrification :

o quel que soit le tamis utilisé, 1’élongation des agglomérats diminue et leur
circularité augmente,

o des phénomeénes d’agglomération sont mis en jeu uniquement avec le tamis de
250 pum, en raison de la quantité de fines plus importante produite lors de 1I’étape
de tamisage/forgage en comparaison avec le tamis de 500 pm.

Enfin, I’étape de préparation de milieu granulaire la voie Frewitt améliore les caractéristiques
mécaniques des agglomérats.
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Tableau I11.9 : Modification des caractéristiques physiques et mécaniques apres la voie Frewitt

Destruction des gros

) Brassage Lubrification
agglomérats

Proportion de
fines

Proportion de
gros
agglomérats

Largeur de
I’étendue
granulométrique

Elongation
Circularité

Contrainte a la
rupture*

Taux d’abrasion

Agglomération avec le

) o tamis de 250 um
) . Abrasion Agglomération o
Phénomeénes . . Sphéroidisation
Fragmentation Sphéroidisation . .
Amélioration des

caractéristiques mécaniques

* dans la gamme de taille étudiée
A augmentation par rapport a l’étape précédente
N diminution par rapport a l’étape précédente

= peu de modification par rapport a [’étape précédente
x caractéristique non étudiée

3. 2. IMPACT SUR LES PROPRIETES RHEOLOGIQUES DES POUDRES

Comme pour le mélangeur en V, il est a noter que les caractérisations effectuées a 1’aide du
rhéometre FT4 sont enchainées sur un méme échantillon selon la méthodologie présentée dans le
chapitre 11. 6. 2. 3. Les écarts relatifs associés aux mesures de perméabilité entre chaque test (Equation
11.17) sont présentés dans 1’Annexe 111.5. Les écarts restent inférieurs a 10% pour les poudres finales
apres la voie Frewitt.

3. 2. 1. Mise en écoulement (transition statique/dynamique)

3.2.1. 1. Test de cisaillement

Les fonctions d'écoulement déterminées a partir des essais de cisaillement sont présentées sur
la Figure 111.26. Les fonctions d'écoulement des poudres finales aprés la voie Frewitt correspondent a
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des indices d’écoulement f f, plus elevés (meilleure coulabilité) que ceux de la poudre broyée et broyée-
lubrifiée. L’amélioration de la coulabilité (augmentation de ff,) est particulierement marquée pour la
taille de maille de tamis de 250 um. La cohésion et I’angle de frottement interne (Tableau 111.10) sont
également plus faibles pour toutes les contraintes normales de pré-consolidation appliquées. Ces
observations sont cohérentes avec les phénomenes mis en jeu lors de la préparation du milieu granulaire
selon la voie Frewitt : phénomeénes de fragmentation et d’abrasion lors de 1’étape de tamisage/forcage
(distributions granulométriques plus étroites), phénomeénes d’agglomération et de sphéroidisation lors
des étapes de brassage et de lubrification (diminution des fines, diminution de 1’élongation et de
I’angularité des agglomérats). En effet, ces modifications diminuent les forces de cohésion et le
frottement entre les agglomérats et améliorent donc la coulabilité [Petit et al. 2017; Madian et al. 2020;
Bodhmage 2006].
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Figure I11.26 : Valeurs de la fonction d’écoulement apres la voie Frewitt

Tableau I11.10 : Indice de coulabilité ff,, cohésion et angle de frottement interne AlF
aprés la voie Frewitt

GrC-PB GrC-PB-L  GrC-Frew250-BL
ff.a3kPa 2,6+0,1 32+11 5,6+0,7
ff.a15kPa 23+0,2 25+0,3 52 +0,4
Cohésion a 3 kPa 06+0,1 06+0,3 02+0,1
Cohésion a 15 kPa 37+05 35+05 15+0,1
AIF a3 kPa (°) 40,0 +2,4 350+5,2 259+ 2,4
AIF a 15 kPa (°) 389+13 402+19 28,8+1,0

3.2.1. 2. Diamétre d’écoulement spontané

Le diamétre d’écoulement spontané est présenté en Figure 111.27.

Le diamétre d'écoulement spontané est plus important aprés tamisage/forcage, la poudre
s’écoule donc plus difficilement par rapport a la poudre broyée due aux phénomenes de fragmentation
et d’abrasion (dégradation de la coulabilité). Aprés le brassage, le diamétre d’écoulement spontané
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diminue, synonyme d’une mise en écoulement plus aisée. Enfin, cette amélioration se poursuit aprés
lubrification pour le GrC-Frew250-BL, mais cette derniére étape semble ne pas avoir d’impact pour le
GrC-Frew500-BL. Globalement, les phénomeénes d’agglomération et de sphéroidisation mis en jeu lors
de ces étapes permettent d’améliorer la mise en écoulement des poudres.

14 ‘ |
12 | |

Diamétre d'écoulement spontané
(mm)

Figure .27 : Valeurs du diamétre d’écoulement spontané apres la voie Frewitt (les traits pointillés
correspondent aux diamétres des orifices de la réglette)

3. 2. 2. Ecoulement dynamique (test VFR)

Le Basic Flow Energy (BFE) et le Flow Index (FRI) sont déterminés a partir des mesures VFR
(Figure 111.28), a I’aide du rhéométre FT4.
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Figure 111.28 : Valeurs du FRI et du BFE apres la voie Frewitt
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Aprés destruction des gros agglomérats par tamisage/forcage au Frewitt, brassage et
lubrification au Turbula, les valeurs de BFE et de FRI diminuent par rapport a celles de la poudre broyée.
Cette variation peut s'expliquer par la présence d’agglomérats moins allongés et moins anguleux et par
I'action du lubrifiant. Cela diminue en effet les forces de friction et de cohésion, ce qui réduit donc
I'énergie nécessaire pour déplacer le lit de poudre (BFE). De méme, aprés la voie Frewitt, le FRI est
inférieur a celui de la poudre broyée et atteint une valeur proche de 1. Ceci est cohérent avec une poudre
moins compressible et moins cohésive, pour laquelle les vitesses de rotation de la pale ont un impact
négligeable. Ces résultats traduisent donc une amélioration de la coulabilité par la préparation du milieu
granulaire selon la voie Frewitt.

3. 2. 3. Propriétés du lit de poudre

3. 2. 3. 1. Perméabilité a 2 kPa

Les valeurs de perméabilité a 2 kPa sont représentées sur la Figure 111.29. Par rapport a la poudre
broyée, la perméabilité est plus importante pour la poudre GrC-Frew250-BL ce qui n’est pas le cas de
celle de la poudre GrC-Frew500-BL. Cette observation est probablement due a la distribution
granulométrique plus étroite et a ’allongement moindre des agglomérats issus du tamis de 250 um par
rapport au tamis de 500 um. Ces deux propriétés facilitent en effet la circulation de l'air et permettent
une meilleure perméabilité du lit de poudre.
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Figure 111.29 : Valeurs de la perméabilité aprés la voie Frewitt

3. 2. 3. 2. Arrangement d’un lit d’agglomérats (indice de Carr/rapport d’Hausner
et compressibilité)

L'indice de Carr et le rapport de Hausner sont déterminés apres chaque étape et sont présentés
dans le Tableau 111.11. Ces caractérisations permettent d’évaluer I’arrangement d’un lit d’agglomérats.

L'indice de Carr et le rapport de Hausner augmentent fortement aprés tamisage/forcage. Cette
étape dégrade la coulabilité de la poudre pour les deux tailles de maille de tamis considérées. Cependant,
cet impact est plus important avec le tamis de 250 um qu'avec le tamis de 500 pm, en raison des
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phénomeénes de fragmentation et d’abrasion (augmentation de la quantité de fines) plus importants lors
de I'utilisation du tamis de 250 um. Le brassage améliore la coulabilité de la poudre, quelle que soit la
taille de maille du tamis utilisé, et la lubrification améliore la coulabilité pour le lot GrC-Frew250-BL
alors qu'elle n'a pas d'impact significatif pour le lot GrC-Frew500-BL. Ces résultats sont en bon accord
avec les caractéristiques physiques discutées dans la section précédente. En effet, les phénomenes
d’agglomération et de sphéroidisation mis en jeu lors de ces étapes (agglomérats de taille plus
importantes, moins allongés et moins anguleux) permettent un arrangement initial plus compact du lit
de poudre.

Tableau I11.11 : Valeurs des indices de Carr et rapports d’Hausner apres la voie Frewitt

Echantillon Indice de Carr Rapport d’Hausner
GrC-PB 202 1,26 £ 0,03
GrC-PB-L 16+£3 1,19 £0,03

Les valeurs de compressibilité a 15 kPa sont représentées sur la Figure 111.30. Avant
compression, les densités en vrac des poudres sont du méme ordre de grandeur (Annexe 111.6).

Par rapport a la poudre broyée, la compressibilité diminue apreés la voie Frewitt quelle que soit
la taille de maille de tamis utilisée. Cette modification est probablement liée a la diminution de
I’élongation et de I’angularité des agglomérats permettant de diminuer les forces frictionnelles.
L’arrangement initial du lit de poudre est donc plus compact, ce qui entraine une diminution de la
compressibilité. Ces résultats sont en accord avec les valeurs de l'indice de Carr. Cependant, la
compressibilité de la poudre GrC-Frew500-BL semble étre plus faible que celle de la poudre GrC-
Frew250-BL. Ceci pourrait étre lié a une résistance mécanique des agglomérats plus importante avec un
tamis de 500 pum, qui seraient donc moins modifiés pendant ce test.
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Figure 111.30 : Valeurs de la compressibilité aprés la voie Frewitt

3. 2. 4. Synthése des propriétés rhéologiques apreés la voie Frewitt

Le Tableau 111.12 regroupe les modifications des propriétés rhéologiques des poudres lors des
opérations de préparation du milieu granulaire de la voie Frewitt.

Les phénomeénes observés lors de 1’analyse des caractéristiques physiques et mécaniques
permettent d’expliquer 1’évolution des propriétés d’écoulement de la poudre. En effet, la fragmentation
et I’abrasion des agglomérats, mises en jeu lors du tamisage/forcage, dégradent la coulabilité alors que
les phénoménes d’agglomération et de sphéroidisation, mis en jeu lors des étapes de brassage et de
lubrification, I’améliorent. Cette amélioration est plus marquée avec un tamis de 250 um lors de I’étape
de lubrification.
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Tableau I11.12 : Modification des propriétés rhéologiques apres la voie Frewitt

Destruction des gros

. Brassage Lubrification
agglomérats

Agglomération avec le tamis

] o de 250 pm
) . Abrasion Agglomération o
Phénomeénes . . Sphéroidisation
Fragmentation Sphéroidisation . .
Amélioration des

caractéristiques mécaniques

ffe
Cohésion

Angle de
frottement
interne

Diamétre
d’écoulement
spontané

BFE/FRI
Perméabilité

Indice de
Carr/rapport
d’Hausner

Compressibilité

augmentation par rapport a l’étape précédente

peu de modification par rapport a l’étape précédente

7
N diminution par rapport a l'étape précédente
% propriété non étudiée

3. 3. FABRICATION DES PASTILLES

Des pastilles cylindriques ont été réalisées pour les poudres lubrifiées (GrC-PB-L,
GrC-Frew250-BL et GrC-Frew500-BL). La Figure 111.31 présente les observations céramographiques
par microscopie optique des coupes transverses de ces pastilles. Les valeurs de densité apparente,
déterminées par pesée hydrostatique de 3 a 5 pastilles apres immersion dans du bromobenzene sur trois
pastilles pour chaque lot, sont reportées sur la Figure 111.32, de méme que les valeurs correspondantes
de porosité ouverte et fermée (valeurs correspondantes en Annexe 111.7).
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Figure 111.31 : Microstructure des pastilles apres frittage pour les poudres lubrifiées
(a) GrC-PB-L, (b) GrC-Frew250-BL et (c) GrC-Frew500-BL (microscopie optique)

Comme précisé dans la section 0, les pastilles issues de la poudre broyée-lubrifiée sont
composées de nombreux agglomérats denses qui induisent de la porosité. Leur densité apparente est
égale a 91,1%m,th.

Apres préparation du milieu granulaire selon la voie Frewitt, les agglomérats consolidés présents
dans la microstructure sont plus petits que ceux de la poudre broyée et dépendent de la taille de maille
de tamis utilisé. En effet, ils sont de plus petite taille pour le lot GrC-Frew250-BL que pour le lot
GrC-Frew500-BL, ce qui semble cohérent avec les tailles de maille utilisées. De méme que pour le
mélangeur en V, la voie Frewitt ne permet pas de modifier le type de microstructure obtenue aprés
frittage. La poudre broyée initiale semble contenir des agglomérats consolidés avant frittage, ce qui est
probablement lié aux conditions de broyage utilisées pour produire la poudre.

Au sein de la poudre, la structure des agglomérats consolidés obtenus aprés broyage ne semble
donc pas sensiblement modifiée par cette voie de préparation du milieu granulaire. Aprés la voie Frewitt,
la densité hydrostatique des pastilles est plus faible qu’aprés broyage en raison de 1’augmentation de la
porosité ouverte, probablement en raison d’une diminution de la taille moyenne des agglomérats.
Comme pour le mélangeur en V (section 0), une quantification de la structure des agglomérats pourrait
permettre de mieux comprendre la modification des agglomérats lors du pressage ainsi que leur
frittabilité. De plus, différentes caractéristiques de la poudre impactent la densité des pastilles, telles que
la distribution granulométrique et la morphologie des agglomérats [Ndiaye 2006]. Moins la poudre est
agrégée, plus les compacts obtenus sont denses [Liu et al. 1999]. De plus, la densification est impactée
par la largeur de la distribution granulométrique, ainsi que la proportion de fines ou ultrafines contenues
dans la poudre.
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Figure 111.32 : Valeurs de la densité hydrostatique et des porosités des pastilles apres la voie Frewitt

4. SYNTHESE

Le Tableau 111.13 regroupe les différentes caractéristiques physiques, mécaniques et les
propriétés rhéologiques étudiées pour les poudres broyée (GrC-PB) et broyée-lubrifiée (GrC-PB-L). Les
poudres lubrifiées issues des différentes méthodes de préparation du milieu granulaire étudiées sont
également  présentées  (GrC-MeV2000-BL,  GrC-MeV4000-BL,  GrC-Frew250-BL et
GrC-Frew500-BL). Les différentes poudres sont comparées a la poudre broyée initiale (GrC-PB).

Les caractéristiques physiques et mécaniques sont classées, de gauche a droite dans le tableau,
en respectant une amélioration de la coulabilité :

- diminution des fines (dio croissant),

- augmentation de la taille moyenne des agglomérats (dso croissant),
- étendue granulométrique plus étroite (span décroissant),

- agglomérats moins allongés (SFso de I’élongation décroissante),

- agglomérats moins anguleux (SFso de la circularité croissante),

- amélioration de la solidité des agglomérats (constante de Weibull croissante et taux d’abrasion
décroissant).

Les propriétés rhéologiques des poudres sont également classées par amélioration de la
coulabilité. Les densités hydrostatiques des pastilles sont toutes faibles et inférieures a la spécification

généralement requise pour du MOX (densité > 94%m,th), en raison des conditions de broyage utilisées.
Elles ne sont donc pas classées.
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Tableau I11.13 : Récapitulatif des différentes caractéristiques et propriétés étudiées

[ Amélioration de la coulabilie

8 di PB/ | MeV2000-BL / MeV4000-BL / PBL
g Granulométrie ds, PB/ MeV4000-BL | MeV2000-BL PB-L
>
£ span | MeV4000-BL | MeV2000-BL PB PB-L
E Elongation SFsg PB PB-L MeV2000-BL | MeV4000-BL
3 Circularité SFe PB/PB-L MeV2000-BL/Me\/4000-B!
Caract. Constante de Weibull PB/ MeV2000-BL / MeV4000-BL PB-L
méca. Taux d’abrasion Mev4000BL|  PBL | pB MeV2000-BL
o | Indice de C°;‘;ﬁ':te PB / PB-L/ MeV2000-BL / MeV4000-BL
5 § coulabilité -
v | ffc C°,T"a,'“te MeV4000-BL PB / PB-L/ MeV2000-BL
" s g elevee
@ O N e
=z ® | Diamétre d‘écoulement PB PB-L/ MeV2000-BL / MeV4000-BL /
Ty spontané
T [E9
2 83 BFE PB PB-L MeV4000-BL MeV2000-BL
3 |85 FRI PB MeV2000-BL | MeV4000-BL|  PB-L
g |8
Q.
£ sy Perméabilité PB-L/ MeV2000-BL PB / MeV4000-BL/
o
€ 3 Indice de Carr | MeV4000-BL PB / MeV2000-BL / PB-L/
Lo
’g £ | Rapportd'Hausner | MeV4000-BL PB / MeV2000-BL / PB-L/
S E | compressibilité PB MeVv4000-BL|  PB-L/ MeV2000-BL |
Densité
i - -BL/ MeV4000-BL
Pastilles hycrostatique PB-L/ MeV2000-BL / MeV4000-BL / /

L’ensemble des résultats reportés dans le Tableau I11.13 met en évidence que la méthode de
préparation du milieu granulaire Frewitt semble plus pertinente que le mélangeur en V pour améliorer
les caractéristiques mécaniques et les propriétés rhéologiques de la poudre broyée initiale. Plus
particulierement, la poudre GrC-Frew250-BL présente globalement les meilleures propriétés
d’écoulement. Cette poudre se distingue essentiellement par une étendue granulométrique resserrée, des
paramétres de circularité et des caractéristiques mécaniques favorables a une bonne coulabilité.
Comparativement aux autres poudres, la taille des agglomérats et la distribution d’élongation de ses
agglomérats ne sont pas classées parmi les meilleures. La poudre GrC-Frew500-BL présente également
de bonnes caractéristiques mais ses propriétés rhéologiques sont légérement moins bonnes que celles du
lot GrC-Frew250-BL.

5. BILAN

L'objectif était de comparer deux méthodes de préparation du milieu granulaire en vue
d’améliorer la coulabilité d’une poudre broyée. Les caractéristiques physiques, mécaniques et
rhéologiques ont été étudiées aprés chaque étape afin de déterminer la méthode la plus apte & améliorer
les propriétés de la poudre. Les principales conclusions sont les suivantes :

- le mélangeur en V entraine la formation d’agglomérats millimétriques et réduit la proportion
de fines et I’étendue granulométrique est plus large comparée a la poudre broyée. Les
agglomérats sont moins allongés et moins anguleux. La coulabilité a I'état dynamique et la
compressibilité sont améliorées. La vitesse de la turbine a un impact négligeable sur les
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caractéristiques physiques et la coulabilité dans le domaine étudié. En revanche, concernant les
caractéristiques mécaniques, les agglomérats obtenus avec une vitesse de turbine de 4000
tours.mint sont plus fragiles,

- la voie Frewitt modifie sensiblement les caractéristiques de la poudre. Les distributions
granulométriques sont plus étroites et les principales populations se situent autour de la taille
de maille de tamis utilisée au Frewitt. Aprés toutes les étapes, les agglomérats sont moins
allongés et moins anguleux. lls présentent une meilleure résistance mécanique et sont moins
cohésifs, ce qui signifie que la coulabilité de la poudre est améliorée. La taille initiale des
mailles du tamis a un impact notable sur la distribution granulométrique et la morphologie des
agglomérats.

Ces résultats montrent que la préparation du milieu granulaire selon la voie Frewitt avec un
tamis de 250 um permet une amélioration notable de la coulabilité de la poudre broyée. Ces conditions
de méthode de préparation du milieu granulaire correspondent donc au meilleur compromis testé.

Cependant, les pastilles obtenues avec ces différentes poudres présentent des densités
inférieures aux spécifications généralement requises pour du MOX et des porosités importantes. Les
impuretés présentes dans le mélange broyé ainsi que les conditions de broyage utilisées peuvent justifier
ce comportement au frittage. Un nouveau lot de poudre broyée a donc été réalisé (lot FaC). La méme
étape au Frewitt avec une taille de maille de 250 um, suivie des étapes de brassage et lubrification a
I’aide du Turbula ont été effectuées. Les poudres obtenues a I’issue de ces différentes étapes ont été
caractérisées de maniére plus complete et sont présentées dans le chapitre suivant.
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Fiche résumé du chapitre III

Démarche

Conditions de mise en ceuvre
Poudre initiale : poudre broyée

i . Voie Mélangeur enV
Propriétés insuffisantes en terme d’écoulement et de i seur
o . \ Vitesse de la turbine :
fabrication de pastilles denses et homogeénes

2000 tours.min

Objectif : Améliorer les caractéristiques des poudres 4000 tours.min!

broyées via des étapes de préparation du milieu granulaire

! Voie Frewitt
. , Y ) v ) Taille de maille du tamis :
Voie Mélangeur en V Voie Frewitt 250 um
Trois étapes : Destruction des gros agglomeérats, brassage et lubrification 500 pm

Voie M¢langeur en V

Diminution de la

Destruction des PR densité des pastilles
, Brassage Lubrification .
gros agglomérats et microstructure
non modifiée
Abrasion, fragmentation Agglomeération Agglomération
et spheroidisation l l
Dégradation de la Amélioration de la Amélioration de la
coulabilité coulabilité coulabilité

Impact dela vitesse de rotation dela turbine :
A 2000 tours.min : amélioration de la résistance & I’abrasion

A 4000 tours.min :
- agglomération lors de I’étape de destruction des gros agglomérats
- dégradation de la mise en écoulement sous fortes contraintes

Voie Frewitt ' z?;_lllellOl'f]UOll des
résistance a la rupture
. et a [’abrasion
Destruction des PR P
ros azelomérats Brassage Lubrification Diminution de la
8 g6 densité des pastilles et
: L e microstructure non
Abrasion et Agglomeration et Spheroidisation modifice
[fragmentation sphéroidisation l
Dégradation de la Amélioration de la Amélioration de la
coulabilité coulabilité coulabilité

Impactdela taille de maille du tamis :

Taille des agglomérats dépendante de la taille de maille
du tamis utilisée

Tamis de 250 pm : agglomération lors de I"étape de lubrification

M¢éthode de préparation du miliecu granulaire la plus pertinente

Comparaison des caractéristiques et propriétés des poudres issues des deux méthodes de préparation du
milieu granulaire par rapport a la poudre broyée initiale

- Méthode la plus pertinente : Voie Frewitt avec un tamis de 250 pm

Etendue granulometrique resserree, agglomerats moins anguleux, meilleures
caracteéristiqies mécaniques, meilleures propriétes d’'écoulement
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CHAPITRE |V : ETUDE DE DEUX LOTS DE POUDRE
BROYEE ET DU LIEN ENTRE CARACTERISTIQUES DES
POUDRES ET PROPRIETES D’ECOULEMENT

Ce chapitre a un double objectif. Le premier est d’étudier I’'impact de la voie
de préparation du milieu granulaire Frewitt sur les caractéristiques
physiques, mécaniques et les propriétés rhéologiques des poudres a partir de
deux lots de poudre broyée. Le second objectif de ce chapitre est de faire le
lien entre les caractéristiques des poudres et leurs propriétés rhéologiques.
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1. IMPACT DE LA VOIE FREWITT SUR DEUX LOTS DE POUDRE
BROYEE

1. 1. DEMARCHE ET PRESENTATION DES DEUX LOTS DE POUDRE BROYEE

Dans le chapitre 3, il a été montré que la voie Frewitt avec une maille de 250 um correspondait
a la préparation du milieu granulaire permettant d’obtenir les meilleures propriétés d’écoulement pour
la poudre GrC. Cette méthode de préparation du milieu granulaire a donc été appliquée a une seconde
poudre broyée (lot FaC). L’objectif est ici de comparer I’impact de cette voie sur deux lots différents de
poudre broyée (Figure IV.1). 1l s’agit d’étudier 1’évolution de la poudre au cours de chaque étape
intermédiaire, notamment lors des étapes de destruction des gros agglomérats par tamisage/forcage et
de brassage, via notamment, la détermination de caractéristiques physiques, mécaniques ou de mesures
de propriétés rhéologiques a 1’aide du rhéométre FT4. Par rapport au lot GrC, des caractérisations
supplémentaires ont été effectuées sur le lot FaC : observations au MEB de la structure des agglomérats,
porosimétrie a mercure et test de cisaillement poudre-paroi.

Lot GrC Lot FaC
Turbula Turbula
GrC-PB GrC-PB-L FaC-PB FaC-PB-L

Frewitt l Frewitt

Destruction des £ = = sr s terme et T e e AEELEEEE "

, GrC-Frew250 FaC-Frew250 :

gros agglomérats ; b revnrnpeenennns ;

Turbula l Turbula

e Y S LT T T T T T T T T T :._____"_____.:'I

Brassage : GrC-Frew250-B | FaC-Frew250- |

B i I A —_—_— ==
Turbula Turbula

Lubrification [ GrC-Frew250-BL FaC-Frew250-BL ]

Figure IV.1 : Application de la voie Frewitt aux lots GrC et FaC

Les deux lots de poudre broyée ont été obtenus a partir d’un broyage dans des broyeurs a boulets
de tailles différentes : 10 L pour le lot GrC et 2,1 L pour le lot FaC (Chapitre 2. 2. 2). Ce changement
d’échelle peut induire des différences de caractéristiques sur les poudres obtenues, de méme que
I’utilisation de deux lots de chamotte distincts. Il est également a noter que la poudre du lot GrC contient
des impuretés carbonées initialement présentes dans la chamotte utilisée pour ce lot.

La Figure IV.2 représente les distributions granulométriques des poudres broyées pour les deux
lots (GrC et FaC) et le Tableau V.1 (section 1. 2. 1. 1) regroupe les valeurs des dio, dso, dgo, d3 2 €t Span.
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Figure 1V.2 : Distributions granulométrigues des poudres broyées des lots GrC et FaC

L’allure globale des distributions granulométriques de ces deux poudres broyées est proche. En
effet, leurs distributions granulométriques contiennent toutes deux des agglomérats millimétriques et
leurs étendues granulométriques sont proches (valeurs de Span similaires dans le Tableau 1V.1).
Cependant, la poudre broyée du lot FaC contient moins de fines (dio plus élevé) et semble contenir une
proportion d’agglomérats millimétriques plus importante (taille limite du granulomeétre laser).

Des différences plus marquées sont observées pour la morphologie des deux poudres broyées
(Figure 1V.3). En effet, I’élongation semble plus élevée pour le lot FaC, ce qui correspond a des
agglomérats plus allongés. Cependant, il a été vu précédemment que ces poudres contenaient des
agglomérats millimétriques. Ainsi, la répartition en volume donne plus de poids a ces agglomérats et les
valeurs d’élongation dépendent donc fortement de ces derniers. Par ailleurs, la circularité du lot FaC est
significativement plus faible que celle du lot GrC. Les agglomérats sont donc plus anguleux pour le lot
FaC. Les conditions de broyage appliquées au lot GrC semblent donc conduire a des agglomérats moins
allongés et moins anguleux par rapport a ceux du lot FaC.
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Figure IV.3 : Elongation (a) et circularité (b) des poudres broyées des lots GrC et FaC

Les conditions de broyage impactent également les caractéristiques mécaniques des
agglomérats, comme discuté dans la section 1. 2. 2. Les agglomérats de la poudre broyée du lot FaC
présentent des résistances a I’écrasement et a I’abrasion plus élevées que la poudre broyée du lot GrC.
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En conclusion, les deux poudres broyées présentent certaines différences : la poudre broyée du
lot FaC contient moins de fines et une proportion d’agglomérats millimétriques plus importantes, les
agglomérats sont plus allongés et plus anguleux et présentent de meilleures caractéristiques mécaniques
que pour le lot GrC.

1. 2. IMPACT DE LA VOIE FREWITT SUR LES CARACTERISTIQUES PHYSIQUES ET
MECANIQUES DES POUDRES

1. 2. 1. Impact sur les caractéristiques physiques des poudres

1.2. 1. 1. Distribution granulométrique

Les distributions granulométriques des différentes poudres issues des deux lots (GrC et FaC)
sont présentées en Figure 1V.4 et Figure IV.5. Les valeurs du Span sont résumées en Figure IV.6 et le
Tableau 1V.1 regroupe les valeurs des dio, dso, doo, d32 €t Span. La comparaison des distributions
granulométriques des deux lots aprés chaque étape intermédiaire est présentée en Annexe IV.1.

Comme discuté en section 1. 1, la poudre broyée du lot FaC contient moins de fines et une
proportion d’agglomérats millimétriques plus importante. Aprés lubrification, la distribution de la
poudre FaC broyée évolue peu (différences entre les distributions granulométriques comprises dans les
barres d’erreur). En revanche, pour la poudre GrC-PB-L, une agglomération (en particulier des fines)
conduit a la présence d’agglomérats de taille plus importante et donc a une distribution granulométrique
plus étroite (diminution du Span, Tableau IV.1). A Iissue de cette étape, les distributions
granulométriques des deux poudres lubrifiées sont proches (Annexe V.1 (a)).

10
—GrC-PB

—GrC-PB-L
8 GrC-Frew250
GrC-Frew250-B
GrC-Frew250-BL

Fraction volumique (%)

1 10 100 1000
Taille des particules (um)

Figure 1V.4 : Distributions granulométriques des poudres issues du lot GrC
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Chapitre IV : Etude de deux lots de poudre broyée et lien entre caractéristiques des poudres et
propriétés d’écoulement
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Figure IV.5 : Distributions granulométriques des poudres issues du lot FaC
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Figure 1V.6 : Valeurs du Span pour les poudres issues des lots GrC et FaC
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Tableau I1V.1 : Valeurs des dio, dso, deo, d32 €t du Span pour les échantillons des 2 lots de poudre

Lot Echantillon d1o (um) dso (um) dgo (um) ds2 (um) Span
GrC-PB 28+2 259 +41 1021 + 143 61+6 39+04
GrC-PB-L 89 +£50 768 £ 223 2050 + 195 163 £ 89 2,7+05

GrC
FaC-PB 43 +4 382 +43 1557 + 134 937 40+0,2
FaC-PB-L 61+9 548 + 156 2007 = 96 125+ 24 3,7£0,9

FaC FaC-Frew250 26 +3 158 £ 19 391+21 509 2,3+0,2
FaC-Frew250-B 40£2 165+ 4 407 + 30 72+4 22+01
FaC-Frew250-BL 68 + 15 212+ 21 430 + 10 104 20 1,7+0,2

Quelle que soit la poudre broyée initiale (GrC-PB ou FaC-PB), lors de la destruction des gros
agglomérats par tamisage/forgage a 1’aide du Frewitt, la proportion de fines augmente alors que le
nombre de particules supérieures a 500 um diminue. Ceci est di aux phénomenes de fragmentation et
d’abrasion mis en jeu lors de cette étape. Dans les deux cas, la population principale est d'environ 250
pum et les distributions granulométriques sont plus étroites (diminution du Span), en accord avec la
diminution de la quantité des agglomérats millimétriques. Il est donc intéressant de noter qu’aprés
tamisage/forcage a I’aide du Frewitt, les distributions granulométriques obtenues sont proches, alors que
celles des poudres broyées initiales sont relativement différentes (Annexe IV.1 (b)). Néanmoins, de
méme que les lots initiaux, le lot FaC présente toujours moins de fines (autour de 30 um) que le lot GrC
apres tamisage/forcage et posséde une proportion plus importante d’agglomérats autour de 100 pum.

Apreés brassage dans le mélangeur Turbula, la proportion de fines diminue, en accord avec les
phénomeénes d’agglomération et de sphéroidisation. En comparaison a la poudre GrC-Frew250-B, la
population d’agglomérats autour de 30 pum est plus faible pour la poudre FaC-Frew250-B (Annexe
IV.1 (c)). Cependant, avec le lot FaC, ’agglomération entraine une augmentation des agglomérats
d’environ 100 um alors qu’avec le lot GrC, la population des agglomérats de 250 um augmente.
L’étendue granulométrique n’est pas significativement modifiée pour la poudre FaC-Frew250-B alors
gu’elle diminue 1égérement pour la poudre GrC-Frew250-B.

La lubrification aprés brassage permet une agglomération et une sphéroidisation importante
pour le lot FaC. La proportion des agglomérats inférieurs a 150 um diminue et la population autour de
250 um augmente. Les poudres finales issues des deux lots sont donc proches ainsi que leur étendue
granulométrique bien que le lot FaC présente une proportion d’agglomérats autour de 30 um toujours
plus faible que le lot GrC (Annexe V.1 (d)). Aprés lubrification, la largeur de I’étendue granulométrique
diminue pour le lot FaC alors qu’elle n’est pas significativement modifiée pour le lot GrC.

Bien que les poudres broyées initiales soient différentes, la voie de préparation du milieu
granulaire Frewitt permet d’obtenir des distributions granulométriques de poudres relativement proches.
Cette voie semble donc étre robuste du point de vue de la variabilité des poudres en entrée.
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1.2. 1. 2. Morphologie

Les fréquences cumulées en volume de 1’¢longation (Figure IV.7 et Figure 1V.9) et de la
circularité (Figure 1V.8 et Figure 1V.10) pour les poudres issues des deux lots ont été évaluées. Les
fréquences cumulées de la taille des agglomérats étudiés sont représentées en Annexe 1V.2. Les valeurs
des SFio, SFso et de SFg sont regroupées en Annexe IV.3 et Annexe IV.4. La comparaison des
élongations et des circularités des deux lots aprés chaque étape est présentée en Annexe IV.5 et Annexe
IV.6 respectivement.
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Figure 1V.7 : Elongation aprés les différentes étapes de la voie Frewitt pour le lot GrC
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Chapitre IV : Etude de deux lots de poudre broyée et lien entre caractéristiques des poudres et
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Figure 1V.8 : Circularité apres les différentes étapes de la voie Frewitt pour le lot GrC
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Figure 1V.10 : Circularité apres les différentes étapes de la voie Frewitt pour le lot FaC

Comme discuté dans la section 1. 1, des différences marquées de morphologie entre les deux
poudres broyées sont observées. Les agglomérats sont plus allongés et plus anguleux pour le lot FaC.

Par rapport aux poudres broyées initiales, la lubrification provoque une diminution de
I’élongation pour les deux lots et une augmentation de la circularité pour la poudre FaC-PB-L. Les
agglomérats sont donc moins allongés pour les deux lots de poudre et moins anguleux pour le lot FaC
apres lubrification. Ceci s’explique par 1’agglomération et la sphéroidisation ayant lieu lors de cette
étape. A I’issue de cette étape, la forme des agglomérats des deux lots est similaire (méme élongation)
mais les agglomérats sont plus anguleux pour le lot FaC que le lot GrC (circularité plus faible) (Annexe
IV.5(a) et Annexe 1V.6(a)).

Aprés tamisage/forgage au Frewitt, I’élongation et la circularit¢é ne sont pas modifiées
significativement pour les deux lots en comparaison aux poudres broyées initiales. Les agglomérats
restent plus allongés et plus anguleux pour la poudre issue du lot FaC, par rapport a celle issue du lot
GrC (Annexe IV.5(b) et Annexe 1V.6(b)).

L’étape de brassage permet de diminuer 1’élongation et d’augmenter la circularité des
agglomérats pour les deux lots, probablement en raison des phénoménes d’agglomération et de
sphéroidisation mis en jeu lors de cette étape. Ces phénoménes semblent avoir un impact plus important
sur la morphologie des agglomérats du lot FaC, les agglomérats étant initialement plus allongés et plus
anguleux. Aprés cette étape, 1’¢longation est similaire pour les deux lots et la circularité reste plus faible
pour le lot FaC (Annexe 1V.5(c) et Annexe 1V.6(c)).

La lubrification de la poudre aprés brassage permet de diminuer 1’élongation et d’augmenter la
circularité¢ pour les deux lots. Comme précédemment, les phénoménes d’agglomération et de
sphéroidisation permettent de diminuer 1’élongation et 1’angularité des agglomérats. A 1’issue de cette
étape, 1’¢élongation des agglomérats est similaire pour les deux lots mais la circularité du lot FaC est
Iégerement plus faible que celle du lot GrC (Annexe 1V.5(d) et Annexe 1V.6(d)).

En conclusion, la voie Frewitt tend a réduire les écarts de morphologie mais les caractéristiques
morphologiques de la poudre broyée semblent néanmoins avoir un impact sur I’angularité des
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agglomérats apres cette méthode de préparation du milieu granulaire. En effet, bien que les valeurs
d’élongation de la poudre FaC-PB soient plus importantes que celles de la poudre GrC-PB, les
élongations finales sont similaires. A noter par ailleurs que les différences d’angularité entre les poudres
broyées initiales et les poudres finales sont certes réduites grace a cette voie mais les agglomérats du lot
FaC restent plus anguleux que ceux du lot GrC.

1. 2. 1. 3. Surface speécifique

Le Tableau I11.7 regroupe les valeurs de surface spécifique obtenues par BET pour les poudres
non lubrifiées. Quel que soit le lot de poudre étudié, la surface spécifique n’est pas modifiée. En effet,
comme indiqué dans le Chapitre I1l. 3. 1. 1. 3, les énergies mises en jeu au sein du Frewitt ne sont pas
suffisantes pour rompre les agrégats ou les cristallites des agglomérats. La fragmentation qui se produit
lors du tamisage/forcage a donc trés majoritairement lieu sur les agglomérats.

Tableau V.2 : Valeurs de surface spécifique pour le lot GrC et le lot FaC

Lot GrC FaC

- . FaC- FaC-

Echantillon GrC-PB FaC-PB Erewa50 Frew250-B
f

Surface | 2602 22402  25+02  25%02

spécifique (m2.g™)

1. 2. 1. 4. Structure et densité des agglomérats

La Figure 1V.11 présente des micrographies d’agglomérats de poudre FaC et de chamotte
effectuées apres polissage et enrobage a 1’aide d’un microscope électronique a balayage (MEB). Ces
observations ont également été réalisées sur les sous-lots FaC issus de chaque étape intermédiaire. Les
structures observées pour chaque sous-lot sont similaires pour chaque sous-lot et sont présentés en
Annexe IV.7.
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Zones plus denses

Figure IV.11 : Micrographie MEB de la structure des agglomérats (FaC-PB) (a), zoom sur une partie
dense (b) et micrographie MEB de la chamotte (c) (microscopie électronique a balayage).
Remarque : les zones qui apparaissent plus claires ont des densités plus élevées.

Les agglomérats sont composés de zones de différentes densités (visualisées selon le niveau de
gris sur les clichés). Certains agglomérats sont constitués d’une zone centrale anguleuse ayant une
densité plus élevée que celle des zones situées en périphérie. Ces zones denses peuvent contenir des
agglomérats anguleux de plus petite taille (micrographie (b)), dont la densité est encore supérieure, et
qui pourraient correspondre a de la chamotte (micrographie (c)). Elles semblent étre formées lors du
broyage initial probablement via des phénomeénes de compaction/consolidation entre les boulets ou entre
les boulets et la paroi du broyeur.

Des mesures au porosimetre a mercure ont été réalisées sur les poudres issues du lot FaC et les
compacités des agglomérats sont regroupées dans le Tableau 1V.3. Les valeurs de compacité des
agglomérats n’évoluent pas significativement aprés chaque étape de préparation du milieu granulaire.
Les masses volumiques des agglomérats sont donc semblables, ce qui indique que les structures
d’agglomeérats restent identiques apres chaque étape de préparation du milieu granulaire.

Tableau IV.3 : Valeurs des compacités des agglomérats pour le lot FaC

B . FaC- FaC- FaC-
Echantillon Fac-PB FaC-PB-L Frew250 Frew250-B  Frew250-BL
Compacité 054+003  056+003  057+003  056+003  055+003
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1. 2. 2. Impact sur les caractéristiques mécaniques des poudres

1. 2. 2. 1. Contrainte a la rupture

Les diametres moyens des agglomérats dans la direction de 1’écrasement ainsi que les constantes
et les modules de Weibull des agglomérats sont reportés dans le Tableau 1V.4. Ces mesures ont été
réalisées sur les poudres disponibles en quantité suffisante pour le lot GrC et pour toutes les étapes
intermédiaires pour le lot FaC.

Tableau V.4 : Valeurs des constantes et modules de Weibull pour le lot GrC et le lot FaC

Lot Echantillon Constante de Weibull o, (kPa) Module de Weibull m
GrC-PB
1
(420 + 40 pm)* 39 36
erc  CGrePEL 209 35

(410 + 30 pm)*

FaC-PB

245 1,8
(390 + 80 um)* '
FaC-PB-L 352 19

(410 £ 50 pm)*

FaC-Frew250
F 481 3,0
ac (340 + 60 pm)* ’
FaC-Frew250-B

7 2
(350 + 40 pm)* o78 3

FaC-Frew250-BL

(350 + 50 pm)* 5% 3.5

* diametre moyen des agglomérats dans la direction de I’écrasement

La poudre broyée initiale du lot FaC présente une meilleure résistance a la rupture que la poudre
broyée initiale du lot GrC. Les conditions de broyage associées a la chamotte utilisée pour le lot GrC
semblent donc diminuer la résistance a 1’écrasement des agglomérats. Pour les deux lots, la lubrification
permet d’améliorer la résistance a la rupture des agglomérats, comme évoqué dans le Chapitre 1l1. 3. 1.
2. 1.

La réalisation des tests d’écrasement sur tous les échantillons issus du lot FaC permet de mettre
en évidence I’impact de chacune des étapes intermédiaires de la voie Frewitt. Ces derniéres permettent
progressivement d’améliorer la résistance a la rupture des agglomérats, notamment les étapes de
tamisage/forcage et de brassage. Les modules de Weibull restent faibles (m < 20), en raison d'une
distribution hétérogene des défauts entrainant une forte dispersion des résistances a la rupture. Aprés la
voie Frewitt, les agglomérats issus du lot FaC gardent une meilleure résistance a la rupture que ceux du
lot GrC.
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1.2.2. 2. Comportement a I’abrasion

L’évolution du taux d’abrasion est représentée en Figure 1V.12. Ces mesures ont été réalisées
sur les poudres disponibles en quantité suffisante pour le lot GrC et pour toutes les étapes pour le lot
FaC.
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Figure 1V.12 : Valeurs du taux d’abrasion pour le lot GrC et le lot FaC

Conformément aux mesures de résistance a 1’écrasement, la poudre broyée du lot FaC présente
un taux d’abrasion plus faible que le lot GrC, ce qui correspond a des agglomérats plus résistants a
I’abrasion. La lubrification n’impacte pas significativement le taux d’abrasion pour le lot GrC, mais
celui-ci diminue légérement pour le lot FaC.

La réalisation des tests d’abrasion sur tous les échantillons issus du lot FaC permet de mettre en
évidence I’impact de chaque étape intermédiaire. L’étape de destruction des gros agglomérats par
tamisage/forcage permet de diminuer drastiquement le taux d’abrasion, alors que les contributions des
étapes de brassage et de lubrification semblent négligeables. Cela confirme que les agglomérats
semblent étre plus consolidés aprés I’opération de tamisage/forgage. Cette hypothése déja formulée dans
le Chapitre I1l. O est ainsi confirmée.

Quelle que soit la poudre broyée initiale, la voie étudiée permet d’améliorer la résistance a
I’abrasion des agglomérats. La poudre finale du lot GrC présente un taux d’abrasion de 10%, beaucoup
plus faible que celui de la poudre broyée. De méme, le lot FaC aprés la voie Frewitt n’est pratiquement
pas sensible aux phénomeénes d’abrasion (dans les conditions testées) alors que le taux d’abrasion se
situait autour de 40% initialement. Le comportement des agglomérats a 1’abrasion dépend donc de la
méthode de préparation, mais aussi des caractéristiques initiales de la poudre broyée.

1. 2. 3. Synthése des caractéristiques physiques et mécaniques pour les deux lots de
poudre

Au cours des différentes étapes de préparation du milieu granulaire, différents phénomenes sont
observés :

o lalubrification de la poudre broyée entraine un phénoméne d’agglomération qui est plus marqué
pour le lot GrC et un phénomeéne de sphéroidisation pour le lot FaC. Cette étape permet

145



¢galement d’améliorer la contrainte a la rupture mais ne modifie pas significativement la
résistance a I’abrasion des agglomérats,

e la destruction des gros agglomérats par tamisage/forcage engendre des phénomenes de
fragmentation et d’abrasion des agglomérats. D’apres les caractérisations mécaniques réalisées
sur le lot FaC, cette étape améliore les résistances a la rupture et a I’abrasion des agglomérats,

o |e brassage permet une agglomération et une sphéroidisation des agglomérats. D’aprés les
caractérisations mécaniques réalisées sur le lot FaC, il permet également d’augmenter la
contrainte a la rupture sans modification de la résistance a ’abrasion des agglomérats,

e |a lubrification aprés tamisage/forcage et brassage entraine des phénomeénes d’agglomération
uniquement pour le lot FaC et un phénomeéne de sphéroidisation pour les deux lots. D’apres les
caractérisations mécaniques réalisées sur le lot FaC, elle permet également d’augmenter la
contrainte a la rupture mais ne modifie pas la résistance a I’abrasion des agglomérats.

De plus, au cours des étapes intermédiaires, des points communs et des différences ont pu étre
observés entre les poudres issues des deux lots GrC et FaC, ils sont regroupés dans le Tableau IV.5.

Tableau V.5 : Points communs et différences entre les poudres du lot GrC et FaC
apres chague étape de préparation du milieu granulaire

Différences du lot FaC

Etapes Points communs
P par rapport au lot GrC

e Moins de fines et plus
o d’agglomérats millimétriques
e  Allure globale des distributions

Poudres broyées L
granulométriques proche

e  Agglomérats plus allongés

initiales s - Agglomérats plus anguleux
e Etendues granulométriques proches * 99 p 9 .
o  Meilleures résistances a
I’écrasement” et a ’abrasion
e Etendue granulométrique plus large
T L e Agglomérats plus allongés
Lubrification de e Allure globale des distributions 99 ; P g
la poudre broyée granulométriques proche *  Agglomérats plus anguleux
e  Meilleures résistances a
I’écrasement” et a ’abrasion
Destruction des e Moins de fines et plus

e  Allure globale des distributions

gros agglomérats o
granulométriques proche ) ,
par Etend lométri o e Agglomérats plus allongés
: . endues granulométriques proches
tamisage/forcage g auesp e Agglomérats plus anguleux

d’agglomérats d’environ 100 pm

e Moins de fines et plus
d’agglomérats d’environ 100 pm

Brassage e Elongations similaires e  Etendue granulométrique
légérement plus large

e Agglomérats plus anguleux

Lubrificationdela | e  Allure globale des distributions e Moins de fines
poudre aprés granulométriques proche

tamisage/forcage et | e  Etendues granulométriques proches

e  Agglomérats plus anguleux

e Meilleures résistances a
brassage e Elongations similaires I’écrasement” et & I’abrasion

* dans la gamme de taille étudiée
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Au regard de ces résultats, la voie Frewitt permet d’obtenir des poudres finales globalement
similaires & partir de poudres broyées différentes. Néanmoins, certaines caractéristiques des poudres
initiales semblent étre conservées apreés application de cette méthode. Par exemple, la poudre broyée du
lot FaC, composée initialement d’agglomérats plus gros, plus anguleux et de meilleures caractéristiques
mécaniques, conserve globalement ces caractéristiques apres application de la voie Frewitt. Cependant,
les différences d’angularité sont diminuées par rapport aux écarts observés sur les poudres broyées
initiales.

1. 3. IMPACT SUR LES PROPRIETES RHEOLOGIQUES DES POUDRES

Les caractérisations effectuées a 1’aide du rhéomeétre FT4 sont enchainées sur un méme
échantillon selon la méthodologie présentée dans le Chapitre Il. 6. 2. 3. Les écarts relatifs associés aux
mesures de perméabilité entre chaque test (Equation 11.17) sont présentés en Annexe 1V.8. Les écarts
relatifs restent inférieurs a 10% pour tous les échantillons du lot FaC. Ceci indique que la poudre évolue
peu au cours des tests. Ce comportement est probablement favorisé par les bonnes propriétés mécaniques
de ce lot.

1. 3. 1. Mise en écoulement (transition statique/dynamique)

1.3.1. 1. Test de cisaillement

Les fonctions d'écoulement déterminées a partir des essais de cisaillement sont présentées en
Figure 1V.13. Les valeurs des indices d’écoulement, des cohésions et des angles de frottement interne
sont reportées dans le Tableau IV.6.
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Figure 1V.13 : Fonction d’écoulement des sous-lots obtenus apres les étapes intermédiaires de la
voie Frewitt pour le lot GrC (a) et le lot FaC (b)

Tableau 1V.6 : Indice de coulabilité f £, cohésion et angle de frottement interne AIF des sous-lots
obtenus apres les étapes intermédiaires de la voie Frewitt pour les deux lots étudiés

: . ffca ffeca Cohésiona Cohésion a AlF a AlF a
Lot Echantillon 3 kPa 15 kPa 3kPa 15kPa  3kPa(’) 15kPa(°)

GrC-PB 26+01 23+02 06+01 37+05 400+24 389+13
GrC GrC-PB-L 32+11 25403 06+03 35+05 350+52 402+19

GrC-Frew250-BL 5,6 £0,7 52+04 02+0,1 15+0,1 259+24 288+10

FaC-PB 3,1+0,3 30+0.2 06+01 2,7+0,3 359+22 375+08
FaC-PB-L 3,6+0,2 35%03 05+01 2,4+0,3 356+24 39714
FaC FaC-Frew250 2,7+0,2 35%0,.2 06+01 2,1+01 279+36 3L,7+05

FaC-Frew250-B 4,0+0,5 58+0,7 04+01 1,3+£0,2 27,0x09 29,005
FaC-Frew250-BL 7,4+29 91+13 02+01 08+0,1 242+23 269+09
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Pour toutes les contraintes normales de pré-consolidation appliquées, les indices de coulabilité
f f. de la poudre broyée initiale FaC sont supérieurs a ceux de la poudre broyée initiale issue du lot GrC.
De plus, les valeurs d’angle de frottement interne et de cohésion (a forte contrainte) sont inférieures dans
le cas du lot FaC. Ces résultats traduisent une meilleure coulabilité pour la poudre broyée FaC, ce qui
correspond & une mise en écoulement plus aisée. Ceci est en accord avec la proportion de fines moins
importante et probablement avec les meilleures propriétés mécaniques de cette poudre (moins de rupture
et d’abrasion des agglomérats).

L’étape de lubrification de la poudre broyée ne modifie pas de maniére significative la fonction
d’écoulement, I’indice d’écoulement, la cohésion et I’angle de frottement interne. En effet, quel que soit
le lot étudié, ces valeurs restent semblables a celles mesurées sur la poudre broyée initiale (différences
globalement inférieures aux écarts-types des mesures).

Pour les deux lots étudiés, par rapport a la poudre initiale, I’indice d’écoulement augmente tandis
que la cohésion et I’angle de frottement interne diminuent a 1’issue de la voie Frewitt. Ainsi, cette
méthode entraine une amélioration trés nette des propriétés d’écoulement. Il est a noter que la poudre
finale issue du lot FaC semble avoir une mise en écoulement plus facile que celle issue du lot GrC. Ceci
s’explique de nouveau par une proportion de fines plus faible et probablement par les meilleures
propriétés mécaniques du lot FaC.

Les mesures réalisées sur les étapes intermédiaires pour le lot FaC permettent de mettre en
¢évidence I’impact de chacune de ces étapes. Lors de la destruction des agglomérats par tamisage/forcage,
la mise en écoulement est trés Iégerement améliorée pour les contraintes les plus élevées (augmentation
du ff., diminution de la cohésion et de I’angle de frottement interne). Cette amélioration pourrait étre
due a la meilleure résistance a la rupture et a I’abrasion des agglomérats de poudre tamisée/forcée par
rapport a ceux de la poudre broyée. Ainsi, pour les contraintes élevées, des agglomérats de faible tenue
mécanique (cas de la poudre broyée) peuvent subir des phénomenes d’abrasion entrainant la formation
de fines au cours du test. Les résultats issus des mesures a forte contrainte sont alors dégradés. Les étapes
de brassage et de lubrification améliorent nettement la mise en écoulement, notamment en raison des
phénomeénes d’agglomération et de sphéroidisation. Comme indiqué précédemment, ces phénomenes
entrainent une diminution des fines, de 1’élongation et de I’angularité des agglomérats, ce qui se traduit
par une amélioration des propriétés d’écoulement.

1. 3. 1. 2. Diamétre d’écoulement spontané

Les valeurs de diametre d'écoulement spontané sont présentées sur la Figure 1V.14.
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Figure IV.14 : Valeurs du diamétre d’écoulement des sous-10ts obtenus apres les étapes
intermédiaires de la voie Frewitt pour les deux lots étudiés (les traits pointillés
correspondent aux diameétres des orifices de la réglette)

Les valeurs de diameétre d’écoulement spontané sont similaires pour les deux lots de poudre
broyée et la lubrification permet d’améliorer la mise en écoulement grace au phénomeéne
d’agglomération (section 1. 2. 3).

Apres tamisage/forgage, le diamétre d’écoulement spontané augmente par rapport a la poudre
broyée pour le lot GrC mais reste pratiquement constant pour le lot FaC. Aprés brassage et lubrification,
les phénomenes d’agglomération et de sphéroidisation (diminution des fines, diminution de I’élongation
et de I’angularité des agglomérats) permettent d’améliorer la mise en écoulement, et donc de diminuer
le diamétre d’écoulement spontané, quelle que soit la poudre broyée initiale. Le diamétre de 6,05 mm
correspond au diamétre minimal possible en géométrie annulaire, une diminution du diamétre
d’écoulement spontané en-deca de cette valeur, si elle existe, ne peut donc pas étre observée. Au vu des
valeurs obtenues pour les lots aprés Frewitt/Brassage et aprés Frewitt/Brassage/Lubrification, cela
pourrait suggérer que la mise en écoulement du lot FaC-Frew250-BL pourrait potentiellement étre
meilleure que celle du lot GrC-Frew250-BL. Cela serait en accord avec les résultats des tests de
cisaillement.

1. 3. 1. 3. Frottements aux parois

La Figure 1V.15 présente les valeurs d’angles de frottement obtenues lors des tests de
cisaillement poudre-paroi réalisés uniquement sur le lot FaC.
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Figure 1V.15 : Valeurs des angles de frottement poudre-paroi pour le lot FaC

Apres lubrification de la poudre broyée, 1’angle de frottement aux parois semble 1égérement
diminuer bien que les différences soient comprises dans les écarts-type de mesure. Ceci est en accord
avec la modification de la morphologie des agglomérats et 1’ajout de lubrifiant [Shinohara and Golman
2002]. Apres tamisage/forgage, ’angle de frottement aux parois augmente. En effet, les phénoménes de
fragmentation et d’abrasion augmentent la quantité de fines, ce qui engendre une augmentation des
frottements aux parois. Les étapes de brassage et de lubrification diminuent 1’angle de frottement aux
parois, ce qui est en accord avec les phénomeénes d’agglomération et de sphéroidisation. De plus, I’ajout
de lubrifiant lors de la derniere étape peut également diminuer les frottements poudre-paroi
[Israelachvili 2011].

1. 3. 2. Ecoulement dynamique (test VFR)

Le Basic Flow Energy (BFE) et le Flow Index (FRI) sont déterminés a partir des mesures des
tests VFR (Figure 1V.16), effectuées a 1’aide du rhéométre FT4.
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Figure 1V.16 : Valeurs du FRI et du BFE des sous-lots obtenus apreés les étapes intermédiaires
de la voie Frewitt pour les deux lots de poudres

Des difficultés d’exploitation ont été rencontrées pour les mesures de VFR (en particulier le
BFE), dans le cas du lot FaC. En effet, seulement 2 mesures ont pu étre effectuées pour ce lot, en raison
de la quantité limitée de poudre disponible (Chapitre Il. 6. 2. 3). Pour la plupart des poudres issues de
ce lot, les 2 mesures effectuées ont donné des résultats significativement différents, entrainant des écarts-
type de mesure importants. Compte tenu de ces problémes de répétabilité, les résultats obtenus pour le
BFE ne seront pas présentés et interprétés dans la suite de ce chapitre. Les valeurs de FRI seront quant
a elles a interpréter avec prudence.

Aprés lubrification des poudres broyées, le FRI semble diminuer, ce qui est en accord avec
I’amélioration des propriétés d’écoulement liée a la diminution de la proportion de fines et de
I’élongation des agglomérats. Les poudres finales issues de la voie Frewitt présentent des valeurs de FRI
similaires, quel que soit le lot étudié.

Les mesures réalisées sur les étapes intermédiaires pour le lot FaC permettent de mettre en
¢vidence I’impact de chaque étape intermédiaire. Apreés destruction des gros agglomérats par
tamisage/forcage, le FRI semble augmenter de maniere significative (compte tenu des problémes de
répétabilité, ce résultat est a considérer avec prudence). Les phénomeénes de fragmentation et d’abrasion
engendrés par le Frewitt dégradent la coulabilité de la poudre en raison de I’augmentation des fines.
Apres brassage, le FRI diminue et se rapproche de 1, ce qui correspond a une amélioration des propriétés
d’écoulement dynamique. En effet, comme indiqué précédemment, cette étape permet de diminuer la
quantité de fines et de rendre les agglomérats plus sphériques (diminution de 1’élongation et
augmentation de la circularité), via des phénoménes d’agglomération et de sphéroidisation. La
lubrification ne semble pas permettre de diminuer le FRI. En effet, ce dernier est déja proche de 1 aprés
brassage, I’impact de la vitesse de la pale est donc relativement faible et ne peut étre significativement
amelioreé.
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1. 3. 3. Propriétés du lit de poudre

1. 3. 3. 1. Perméabilité

Les valeurs de perméabilité a 2 kPa sont représentées en Figure IV.17.
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Figure V.17 : Valeurs de la perméabilité des sous-lots obtenus apres les étapes intermédiaires
de la voie Frewitt pour les deux lots de poudres

Les poudres broyées initiales ont une perméabilité similaire, pour les deux lots étudiés. Aprés
lubrification des poudres broyées, la perméabilité diminue légérement pour le lot GrC. Comme évoqué
dans le Chapitre 111. 3. 2. 3. 1, ce résultat semble contre-intuitif. En effet, la lubrification entraine des
phénoménes d’agglomération : augmentation de la taille des agglomérats, diminution de 1’étendue
granulometrique, diminution de 1’élongation. Chacune de ces modifications devrait permettre une
augmentation de la perméabilité du lit de poudre. Cependant, des agglomérats millimétriques de grande
taille mais relativement faibles en nombre ont été observés pour ce lot. Ainsi, d’éventuels problémes de
ségrégation lors du stockage des poudres peuvent avoir eu lieu (percolation des fines) et avoir ainsi
impacté fortement les mesures de perméabilité. Concernant le lot FaC, la perméabilité n’est pas
significativement modifiée. En effet, comme indiqué précédemment, les propriétés physiques de la
poudre sont peu modifiées lors de la lubrification du lot FaC.

A I’issue de la voie Frewitt, les résultats obtenus montrent que la perméabilité est supérieure a
celle de la poudre broyée initiale. En outre, compte tenu des barres d’erreur, cette perméabilité finale est
du méme ordre de grandeur pour les deux poudres étudiées.

Par ailleurs, les mesures réalisees sur le lot FaC permettent d’étudier I’impact de chaque étape.
Apres tamisage/forcage, la perméabilité n’est pas significativement modifiée (différences inférieures
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aux ecarts-types de mesure). Aprés les étapes de brassage et de lubrification, la perméabilité augmente
de maniére importante. Ce résultat est en accord avec les phénomeénes d’agglomération et de
sphéroidisation mis en jeu lors de ces étapes.

1. 3. 3. 2. Arrangement d’un lit d’agglomérats (indice de Carr/rapport d’Hausner
et compressibilité)

L'indice de Carr et le rapport d’Hausner sont déterminés apres chacune des étapes intermédiaires
de la voie Frewitt. Ces caractérisations permettent d’évaluer 1’arrangement des agglomérats et les
résultats sont présentés dans le Tableau IV.7.

Tableau IV.7 : Valeurs des indices de Carr et rapports d’Hausner des sous-lots obtenus apres les
étapes intermédiaires de la voie Frewitt pour les deux lots étudiés

Lot Echantillon Indice de Carr Rapport d’Hausner
GrC-PB 202 1,26 £ 0,03
GrC-PB-L 163 1,19+£0,03

GrC
FaC-PB 21+3 1,26 + 0,04
FaC-PB-L 15+£3 1,18 £0,04

FaC FaC-Frew250 22+2 1,28 +0,04
FaC-Frew250-B 182 1,23 +0,04
FaC-Frew250-BL 13+£2 1,15+£0,04

Les valeurs de I’indice de Carr et du rapport d’Hausner sont similaires pour les deux lots de
poudres broyées. Aprés lubrification de la poudre broyée, ces indices diminuent et sont toujours
similaires quel que soit le lot étudié. Ce résultat est en accord avec les phénomeénes d’agglomération et
de sphéroidisation, qui entrainent une amélioration des propriétés d’écoulement, donc une diminution
de I’indice de Carr et du rapport d’Hausner.

Apreés tamisage/forcage, I’indice de Carr et le rapport d’Hausner augmentent trés fortement pour
le lot GrC, mais beaucoup plus Iégérement pour le lot FaC. Ceci pourrait potentiellement s’expliquer
par les différences de caractéristiques mécaniques des agglomérats de ces poudres. En effet, le test de
tassement permettant de déterminer I’indice de Carr et le rapport d’Hausner a été défini comme
destructif (Chapitre Il. 6. 1. 2. 3). Les poudres du lot GrC possedent de moins bonnes résistances a la
rupture et a I’abrasion que celles du lot FaC. Des phénoménes de fragmentation et d’abrasion pourraient
se produire au cours du test et engendrer la formation de fines. Cela pourrait justifier I’augmentation
marquée de ’indice de Carr et du rapport d’Hausner pour le lot GrC par rapport au lot FaC. Les étapes
de brassage et de lubrification diminuent I’indice de Carr et le rapport d’Hausner. Ces étapes permettent
une diminution des fines, de 1’élongation et de 1’angularité des agglomérats via les phénoménes
d’agglomération et de sphéroidisation mis en jeu lors de ces étapes. Ces modifications favorisent
I’arrangement des agglomérats et permettent donc d’obtenir un arrangement initial des agglomérats plus
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compact. Il est a noter qu’apres la voie Frewitt, I’indice de Carr et le rapport d’Hausner sont similaires
pour les deux poudres broyées initiales.

Les valeurs de compressibilité a 15 kPa sont présentées en Figure 1V.18. Avant compression,
les densités en vrac des poudres sont du méme ordre de grandeur (Annexe 1V.9).

La compressibilité a 15 kPa de la poudre broyée du lot FaC est Iégérement plus faible que celle
du lot GrC. Ceci peut s’expliquer par une plus faible proportion de fines pour le lot FaC. Aprés
lubrification, la compressibilité du lot GrC diminue de maniére significative alors que celle du lot FaC
semble peu modifiée. En effet, cette étape entraine une diminution de I’étendue granulométrique et de
I’¢élongation des agglomérats pour le lot GrC, alors que les agglomérats de la poudre broyée lubrifiée du
lot FaC sont peu modifiés.

A Tlissue de la voie Frewitt, la compressibilit¢ diminue quel que soit le lot étudié. Cette
diminution est plus marquée pour le lot FaC. Ceci est en accord avec les phénoménes d’agglomération
et de sphéroidisation. En effet, ces modifications diminuent les forces cohésives et frictionnelles, ce qui
permet un arrangement initial plus compact des agglomérats, et donc une diminution de la
compressibilité.

Les mesures réalisées sur le lot FaC permettent d’étudier I’impact de chaque étape intermédiaire.
Apreés destruction des gros agglomérats par tamisage/forgage, la compressibilité augmente en raison des
phénomeénes de fragmentation et d’abrasion (diminution des agglomérats supérieurs & 250 pm et
augmentation des fines). Le brassage et la lubrification engendrent des phénoménes d’agglomération et
de sphéroidisation permettant de diminuer la proportion de fines et d’obtenir des agglomérats moins
allongés et moins anguleux. Les forces cohésives et frictionnelles sont donc moins importantes a 1’issue
de ces étapes, ce qui permet un arrangement initial des agglomérats plus compact et donc une diminution
de la compressibilité. Elle est cependant plus marquée apres lubrification. En effet, 1’ajout de lubrifiant
permet de réduire les frottements entre les agglomérats. Ceci permettrait donc d’obtenir un arrangement
initial du lit d’agglomérats plus compact et donc une compressibilité plus faible.
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Figure 1V.18 : Valeurs de la compressibilité des sous-lots obtenus
apres les étapes intermédiaires de la voie Frewitt pour les deux lots étudiés
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1. 3. 4. Synthése des propriétés rhéologiques pour les deux lots de poudre

Au cours des différentes étapes de préparation du milieu granulaire, les propriétés rhéologiques

des poudres évoluent. Ainsi, les résultats obtenus mettent en évidence les points suivants :

la lubrification de la poudre broyée entraine un phénomeéne d’agglomération. Ceci permet
d’améliorer Iégeérement la mise en écoulement (diminution du diametre d’écoulement spontané),
I’écoulement dynamique (diminution du FRI) et I’arrangement des agglomérats (diminution de
I’indice de Carr et du rapport d’Hausner). Cette étape n’a pas d’impact sur la perméabilité,

la destruction des gros agglomérats par tamisage/forcage engendre des phénomeénes de
fragmentation et d’abrasion des agglomérats. Ceux-ci semblent Iégerement dégrader la mise en
écoulement (augmentation du diametre d’écoulement spontané) et dégradent 1’écoulement
dynamique (augmentation du FRI). La perméabilité du lit de poudre augmente et 1’arrangement
des agglomérats est dégradé (augmentation de la compressibilité),

le brassage permet une agglomération et une sphéroidisation des agglomérats. Ces phénomeénes
permettent d’améliorer la mise en écoulement (augmentation de l’indice de coulabilité,
diminution de la cohésion, de I’angle de frottement interne et du diamétre d’écoulement
spontané) ainsi que 1’écoulement dynamique (diminution du FRI). Le lit de poudre est plus
perméable et I’arrangement initial des agglomérats est plus compact (diminution de ’indice de
Carr, du rapport d’Hausner et de la compressibilité),

la lubrification apres tamisage et brassage entraine ¢galement des phénoménes d’agglomération
et des phénoménes de sphéroidisation. De méme que pour 1’étape de brassage, la mise en
¢coulement est améliorée (augmentation de I’indice de coulabilité, diminution de la cohésion,
de I’angle de frottement interne et du diametre d’écoulement spontané) ainsi que I’écoulement
dynamique (diminution du FRI). Le lit de poudre est plus perméable et I’arrangement initial des
agglomérats est plus compact (diminution de I’indice de Carr, du rapport d’Hausner et de la
compressibilité).

De plus, les différences de caractéristiques observées pour les deux lots de poudre GrC et FaC

ont une influence sur leur comportement. Il en résulte les principaux résultats suivants :

1. 4.

e lamise en écoulement est plus aisée pour le lot FaC (poudre broyée et finale) en raison
de la proportion de fines moins importante et probablement des meilleures propriétés
mécaniques de cette poudre,

e [|’écoulement dynamique est similaire pour les deux poudres finales,
e concernant les propriétés du lit d’agglomérats :
o la perméabilité est similaire pour les poudres broyées et finales,

o l’arrangement initial du lit d’agglomérats est plus compact pour le lot FaC
(poudre broyée et finale), ce qui entraine des tassements et compressibilités
inférieures en raison d’une plus faible proportion de fines et probablement
d’une meilleure résistance a la rupture et a I’abrasion de cette poudre.

FABRICATION DES PASTILLES

Des pastilles cylindriques ont été réalisées pour les poudres lubrifiées (initiales et finales) sur

les deux lots de poudre. La Figure 1V.19 présente les observations céramographiques par microscopie
optique de coupes transverses de ces pastilles. Les valeurs moyennes de densité apparente, déterminées
par pesée hydrostatique de 3 a 5 pastilles aprés immersion dans du bromobenzéne, sont reportées sur la
Figure 1V.20, de méme que les valeurs correspondantes de porosité ouverte et fermée.
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Comme évoqué dans le Chapitre Ill. 3. 3, la microstructure de la pastille issue de la poudre
broyée-lubrifiée du lot GrC est constituée d’agglomérats denses entourés de porosités interconnectées.
La densité apparente des pastilles obtenues pour la poudre broyée lubrifiée est égale a 91,1%myth, valeur
en accord avec la microstructure observée. Concernant le lot FaC, la pastille obtenue a partir de la poudre
broyée lubrifiée est plus dense (densité apparente de 95,3%m,th) que celle du lot GrC, en raison d’une
porosité ouverte plus faible pour le lot FaC, les porosités fermeées étant similaires pour ces deux lots.
Les agglomérats restent néanmoins visibles dans la microstructure de la pastille.

Apres préparation du milieu granulaire selon la voie Frewitt, la densité des pastilles n’est pas
modifiée pour le lot FaC alors qu’elle diminue pour le lot GrC (Chapitre I11. 3. 3). Comme évoqué en
section 1. 2. 1. 4, la structure et la porosité des agglomérats sont similaires apres application de la voie
Frewitt. En outre, les granulométries laser (section 1. 2. 1. 1) ont montré que le lot GrC contenait plus
de fines, et potentiellement plus d’ultrafines (de 1’ordre du micrométre) que le lot FaC. Si cela est le cas,
les agglomérats du lot GrC seraient donc composés de plus de fines/ultrafines que le lot FaC, ce qui
entrainerait une densification des agglomérats sur eux-mémes plus importante pour le lot GrC que pour
le lot FaC. Cette densification des agglomérats sur eux-mémes, agglomérats visibles sur les observations
céramographiques (Figure 1V.19), engendrerait alors une porosité ouverte plus importante, ce qui
justifierait les microstructures obtenues pour les pastilles [Ndiaye 2006]. Des granulométries laser en
voie liquide apres application d’ultrasons aux poudres permettraient de déterminer la taille et la quantité
d’ultrafines présentes dans les différents échantillons. Enfin, le taux d’agrégation joue également un
impact sur la densification des pastilles [Liu et al. 1999]. Les conditions de broyage étant différentes
entre les deux lots, le taux d’agrégation peut alors étre différent et impacter la densification. Pour finir,
la présence d’impuretés carbonées dans la chamotte du lot GrC peut également entrainer de la porosité
lors du frittage.

A noter néanmoins que les pastilles issues du lot FaC possédent une densité en accord avec les
spécifications généralement requises pour du MOX (densité > 94%m,th) contrairement aux pastilles
issues du lot GrC qui possedent une trés faible densité.
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Chapitre 1V : Etude de deux lots de poudre broyée et lien entre caractéristiques des poudres et
propriétés d’écoulement

Figure 1V.19 : Microstructure des pastilles apreés frittage pour les poudres lubrifiées
(a) GrC-PB-L, (b) GrC-Frew250-BL, (c) FaC-PB-L et (d) FaC-Frew250-BL (microscopie optique)
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Figure 1V.20 : Valeurs de la densité hydrostatique et des porosités des pastilles frittées

pour les poudres lubrifiées

1. 5. CONCLUSION

L'objectif de cette partie était de comparer I’impact de la préparation du milieu granulaire
Frewitt avec un tamis de 250 um sur deux lots de poudre broyée. 1l s’agissait également d’étudier plus
précisément I’impact de chacune des étapes intermédiaires de la voie Frewitt. Les principales
conclusions sont les suivantes :

- impact de la méthode de préparation du milieu granulaire Frewitt sur des poudres broyées
différentes :

O

la voie Frewitt permet d’obtenir des poudres avec des caractéristiques et des propriétés
similaires. En effet, les distributions granulométriques, 1’étendue granulométrique et
1’¢élongation des agglomérats sont proches pour les deux poudres finales obtenues. Cela
permet aussi d’obtenir deux propriétés rhéologiques semblables : 1’écoulement
dynamique et la perméabilité. Ceci montre une certaine robustesse de cette méthode de
préparation du milieu granulaire,

certaines différences, dues notamment au broyage, restent néanmoins observées bien
qu’atténuées grace a cette méthode de préparation du milieu granulaire. Par exemple,
la poudre broyée et la poudre finale du lot FaC contiennent plus de fines, leurs
agglomérats sont plus anguleux et elles possedent de meilleures caractéristiques
mécaniques par rapport aux poudres du lot GrC. Ces différences se traduisent par des
résultats différents sur la mise en écoulement et I’arrangement initial des agglomérats.

- influence des étapes intermédiaires de la méthode de préparation du milieu granulaire Frewitt :

O

la destruction des gros agglomérats par tamisage/forcage diminue la taille des
agglomérats et I’étendue granulométrique via des phénomenes de fragmentation et
d’abrasion. La morphologie des agglomérats n’est pas significativement modifiée.
Cette étape permet également d’améliorer significativement la résistance mécanique
des agglomérats a I’écrasement et a 1’abrasion. Cette étape ne semble pas impacter la

159



mise en écoulement mais semble dégrader 1’écoulement dynamique. La perméabilité
du lit de poudre n’est pas modifiée mais la propension au tassement semble plus élevée,

o le brassage et la lubrification permettent de diminuer la quantité de fines et d’obtenir
des agglomérats plus sphériques grice aux phénoménes d’agglomération et de
sphéroidisation. Ces étapes augmentent également la résistance a la rupture des
agglomérats mais de maniére moins significative que 1’étape de tamisage/forgage. Ces
étapes permettent également d’améliorer la mise en écoulement, 1’écoulement
dynamique et les propriétés du lit d’agglomérats.

- enfin, I’observation de la structure des agglomérats et la compacité des agglomérats ont permis
d’apprendre que les agglomérats issus du broyage sont composés de parties denses qui ne sont
pas modifiées au cours de la voie Frewitt.

La méthode de préparation du milieu granulaire Frewitt semble donc relativement robuste : les
poudres issues de cette voie possedent des caractéristiques semblables malgré des caractéristiques
initiales différentes. Elle permet également d’améliorer les caractéristiques physiques et les propriétés
rhéologiques des poudres.

2. LIEN ENTRE LES CARACTERISTIQUES DES POUDRES ET LEURS
PROPRIETES D’ECOULEMENT

L’objectif de cette partie est d’évaluer I’importance relative des caractéristiques des poudres sur
leurs propriétés rhéologiques et d’étudier la possibilité d’établir des lois prédictives. Pour ce faire, une
analyse par régression linéaire multiple est réalisée.

2. 1. DEFINITIONS ET NOTATIONS

L’objectif de la régression linéaire multiple est d’établir mathématiquement le lien entre des
variables indépendantes et une variable dépendante, afin de prédire la variable dépendante grace aux
variables indépendantes [Frost 2019]. Ce lien mathématique est exprimé sous forme linéaire :

Y:ﬁ0+ﬁlX1+"'+ﬁka+g

ou Y est la variable dépendante (variable a expliquer ou prédire), X; sont les variables indépendantes
(variables inclues dans le modele pour expliquer ou prédire la variable indépendante), g; sont les
coefficients et € est I’erreur ne pouvant étre expliquée par le modele.

Afin de pouvoir comparer et interpréter les coefficients de la régression, les variables
indépendantes sont normalisées selon 1’équation [Bring 1994] :

X X —uXy)
normalisé,i —
’ o(X;)

OU Xnormaiiss; correspond a la variable indépendante normalisée, X; correspond a la variable
indépendante (non normalisée), u(X;) et o(X;) désignent la moyenne et 1’écart-type de la variable
indépendante X;, respectivement. Les coefficients obtenus par régression linéaire multiple sont alors
¢galement normalisés, ce qui permet de comparer I’impact relatif des différentes variables
indépendantes.
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Cependant, les différentes variables indépendantes (X;) ne permettent pas toujours d’expliquer
la variable dépendante étudiée (Y) de maniére significative. Afin de s’assurer que les variables
indépendantes ont une influence notable sur la variable dépendante, des tests d’hypothéses statistiques
sont réalisés [Schiller et al. 2013]. Pour cela, une hypothése, appelée hypothése nulle et notée Ho, est
formulée. Cette derniére est alors acceptée ou rejetée. Il existe alors deux types d’erreur : Soit
I’hypothese est rejetée alors qu’elle est vraie (erreur de type 1), soit I’hypothese est acceptée alors qu’elle
devrait étre rejetée (erreur de type Il). Ces erreurs doivent &tre minimisées afin de garantir la validité du
test d’hypothése. Un niveau de significativité est alors défini et correspond a la probabilité maximale
acceptée de commettre une erreur de type |. Cette probabilité est notée valeur-p (« p-value »)
[Wasserstein and Lazar 2016]. Un niveau de significativité de 0,05 est généralement choisi et signifie
qu’il y a 5% de chance de commettre une erreur de type I (rejeter ’hypothése nulle alors qu’elle est
vraie). Lorsque la valeur-p est inférieure au niveau de significativité, I’hypothése nulle est rejetée alors
que si la valeur-p est supérieure au niveau de significativité, I’hypothése nulle est acceptée. Dans le cas
de cette étude par régression linéaire multiple, I’hypothése nulle Ho pour chaque variable indépendante
est: « il n’y a pas de relation linéaire entre la variable indépendante et la variable dépendante » [Frost
2019]. Le niveau de significativité est fixé a 0,05. Lorsque la valeur-p d’une variable indépendante est
inférieure a 0,05, cette variable est significative et permet d’expliquer (en partie) la variable dépendante.

De plus, le modeéle de régression linéaire multiple doit étre précis et ne doit pas étre biaisé. Pour

s’en assurer, les résidus ainsi que le coefficient de détermination ajusté RZ justs SONt analyses.

Les résidus correspondent a la différence entre les valeurs observées (dans le cas présent, les
valeurs expérimentales) et les valeurs prédites par le modele (valeurs calculées a partir du modele de
régression). lls représentent donc 1’erreur dans le modéle [Frost 2019]. Les résidus permettent de vérifier
que le modéle n’est pas biaisé. En effet, les résidus doivent étre répartis de maniére aléatoire, ¢’est-a-
dire qu’ils doivent étre répartis aléatoirement autour de zéro.

2

Le coefficient de détermination ajusté Rg e

est utilisé, plutdt que le coefficient de
détermination R2. lls sont calculés a partir des relations suivantes [Wooldridge 1991] :
SSR SSR/(T—K — 1)

~22% et Rl.=1-
ssT © Tajuste SST/(T — 1)

R?=1

avec SSR la somme des carrés des résidus, SST la somme totale des carrés de la régression (somme des
carrés des différences entre les valeurs expérimentales et la moyenne de la variable dépendante), T le
nombre de valeurs de la variable dépendante étudiée et K le nombre de variables indépendantes prises
en compte dans le modéle.

Le coefficient de détermination R? présente certaines limites [Frost 2019]. 1l ne garantit pas que
le modéle de régression obtenu soit précis. De petites valeurs de R? ne sont pas toujours problématiques,
de méme que des valeurs €levées ne sont pas systématiquement bonnes. Lors de 1’ajout de variables
indépendantes dans un modéle de régression linéaire multiple, le R? augmente systématiquement.
Cependant, en incluant un nombre de variables indépendantes trop important, le modéle peut étre sur-
ajusté, ce qui diminue la précision du modele. C’est pourquoi le coefficient de détermination ajusté
RZ juste €St fréquemment utilisé. En effet, il permet d’ajuster le nombre de variables indépendantes a
prendre en compte pour la régression linéaire multiple. Sa valeur augmente si la variable indépendante
ajoutée permet d’expliquer significativement 1’évolution de la variable dépendante. Dans le cas
contraire, il diminue.
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2. 2. DEMARCHE

Les analyses par régression linéaire multiple sont effectuées a partir des résultats obtenus pour
les différentes poudres disponibles en quantité suffisante : GrC-PB, GrC-PB-L, GrC-MeV2000-L, GrC-
MeV4000-L, GrC-Frew250-L, GrC-Frew500-L, FaC-PB, FaC-PB-L, FaC-Frew250, FaC-Frew250-B et
FaC-Frew250-L. Cela représente donc un total de 11 échantillons, ce qui reste faible compte tenu du
nombre de variables indépendantes X; disponibles (caractéristiques physiques des poudres).

Différentes caractéristiques physiques des poudres, qui seront considérées comme les variables
indépendantes (X;) de la régression linéaire multiple, sont prises en compte :

- la proportion de fines a I’aide du dio,

- lalargeur de I’étendue granulométrique a I’aide du Span,

- la forme des agglomérats a 1’aide du SFso de 1’¢longation,

- P’angularité des agglomérats a I’aide du SFso de la circularité.

Les propriétés rhéologiques étudiées, considérées comme les variables dépendantes (Y) dans la
régression linéaire multiple, sont les suivantes :

- Pindice de coulabilité f f, et I’angle de frottement interne AIF a 3 kPa,
- le FRI obtenu a I’aide du test VFR,

- la perméabilité,

- Pindice de Carr,

- la compressibilité a 15 kPa.

Le diamétre d’écoulement spontané n’est pas étudié en raison de son manque de sensibilité et
son caractere discontinu et le BFE n’est pas étudi¢ compte tenu des problémes de répétabilité de mesure
décrits précédemment (section 1. 3. 2).

La méthode utilisée pour établir les régressions linéaires multiples est la réduction du modeéle
[Frost 2019]. Une régression linéaire avec les quatre variables indépendantes est réalisée. La variable
indépendante ayant la valeur-p la plus élevée est supprimée jusqu’a ce que chaque variable indépendante
soit significative (valeur-p < 0,05). De plus, le coefficient de détermination ajusté Rﬁjusté est évalug, le
modeéle ayant ce coefficient maximal étant le plus précis. Enfin, une analyse des résidus est réalisée afin
de s’assurer que le modéle ne soit pas biaisé : les résidus doivent étre répartis aléatoirement autour de
zéro. Néanmoins, il est a noter que certaines variables indépendantes peuvent étre conservées dans le
modele méme si leurs valeurs-p sont supérieures a 0,05. En effet, il est important de conserver le sens
physique des modeéles établis et une variable dépendante peut étre conservée s’il est généralement admis

dans la littérature qu’elle impacte la variable dépendante étudiée.

Pour finir, la répartition des valeurs prédites par le modéle en fonction des valeurs
expérimentales est présentée, avec des barres d’erreur représentant les intervalles de confiance a 95%,
et le modele ainsi obtenu est analysé.
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2. 3. ANALYSE PAR REGRESSION LINEAIRE MULTIPLE
2. 3. 1. Mise en écoulement (transition statique/dynamique)

Le lien entre les caractéristiques physiques des poudres et leur mise en écoulement est réalisé a
partir des résultats obtenus a 1’aide des tests de cisaillement : 1’indice de coulabilité ff, et I’angle de
frottement interne AIF a 3 kPa sont analysés. L’analyse de la cohésion 7. ne sera pas présentée car elle
aboutit & des résultats similaires a ceux de I’indice de coulabilité ff.

Le Tableau IV.8 présente les régressions linéaires multiples réalisées avec différents nombres
de variables indépendantes pour le ff. & 3 kPa, avec les valeurs-p correspondantes et le R2 juste du
modéle. La régression linéaire multiple avec 3 variables indépendantes est retenue : le Réjusté est
maximal, bien que les valeurs-p du dio et du SFso, ¢longation SOiENt supérieures a 0,05. Cependant, selon la
bibliographie [Madian 2019; Shinohara and Golman 2002], il est communément admis que ces

parameétres impactent le ff, et ceux-ci sont donc conservés.

Tableau 1V.8 : Régression linéaire multiple pour le ff. a 3 kPa

Variables Valeur-p du Valeur-p du Valeur-p du Valeur-p du RE.
indépendantes d1o Span SFso élongation  SFso circularité ajuste
4 parametres 0,293 0,026 0,133 0,695 0,419
3 parameétres 0,280 0,017 0,081 x 0,488
2 parameétres x 0,014 0,115 x 0,464

% : variable non retenue pour la régression linéaire multiple

Le modéle de régression linéaire multiple obtenu pour le ff, a 3 kPa est le suivant :

ffe =380+ 0,41d,5 — 1,09 Span — 0,74 SF5 ¢1ongation

D’aprés ce modele, lorsque le dio augmente (diminution de la proportion de fines), le Span
diminue (distribution granulométrique plus étroite) et le SFso de 1’élongation diminue (agglomérats
moins allongés), I’indice de coulabilité ff. augmente. La mise en écoulement est donc plus aisée. En
effet, lorsque la poudre contient moins de fines, la largeur de I’étendue granulométrique est plus étroite
et les agglomérats sont moins allongés, le nombre de points de contact entre les agglomérats est moins
important et la cohésivité diminue, ce qui se traduit par une meilleure coulabilité (augmentation du f £,).
La largeur de I’étendue granulométrique semble avoir le plus d’impact sur la mise en écoulement (le
coefficient B8; du Span étant le plus élevé).

La Figure V.21 présente la répartition des valeurs prédites par le modéle en fonction des valeurs
mesurées experimentalement (barres d’erreur représentant 1’intervalle de confiance a 95%) ainsi que les
résidus sur les valeurs prédites. L’analyse des résidus montre que ces derniers ne sont pas répartis
aléatoirement. 1l semble donc que le modéle obtenu & partir de cette régression linéaire multiple soit
biaisé. Cela peut étre dii a une dépendance non linéaire a I’une des variables indépendantes considérées,
a une variable indépendante non prise en compte dans le mode¢le, a un terme polynomial ou d’interaction
entre deux variables indépendantes manquant. En conséquence, le modéle présenté par 1’(Equation
V.21 et les interprétations décrites dans le paragraphe précédent sont a prendre avec précaution.
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Figure 1V.21 : Valeurs prédites par le modele en fonction des valeurs expérimentales (a gauche) et
analyse des résidus (a droite) pour le ff. a 3 kPa

Concernant I’angle de frottement interne AIF a 3 kPa, le Tableau V.9 présente les régressions
linéaires multiples réalisées avec différents nombres de variables indépendantes, avec les valeurs-p

correspondantes et le R ;, <« du modéle. La régression linéaire multiple avec 2 variables indépendantes
2

ajusté
De méme que pour le ff., ’élongation est conservée dans ce modele dans la mesure ou il est
généralement admis que la forme des agglomérats présente un impact significatif sur 1’angle de
frottement interne AIF [Shinohara and Golman 2002].

estretenue : le R est maximal, bien que la valeur-p du SFso de 1’élongation soit supérieures a 0,05.

Tableau IV.9 : Régression linéaire multiple pour I’AIF a 3 kPa

Variables Valeur-p du Valeur-p du Valeur-p du Valeur-p du 2

indépendantes d1o Span SFso élongation  SFso circularité ajusté
4 parametres 0,682 0,102 0,401 0,812 0,093
3 parameétres 0,684 0,071 0,183 x 0,215
2 parameétres x 0,057 0,125 X 0,295
1 paramétre x 0,137 x x 0,143

% : variable non retenue pour la régression linéaire multiple

Le modéle issu de la régression linéaire multiple donne :

AIF = 6,45 + 3,13 Span + 2,42 SFs50 s1ongation (Equation 1V.22)

D’apreés ce modéle, lorsque le Span diminue (distribution granulométrique plus étroite) et le
SFso de 1’élongation diminue (agglomérats moins allongés), I’angle de frottement interne diminue, ce
qui signifie que les frottements poudre-poudre (forces frictionnelles) diminuent. Ce résultat semble en
accord avec la diminution du nombre de points de contact et des forces de friction entre les agglomérats.

164



La Figure IV.22 présente la répartition des valeurs prédites par le modele en fonction des valeurs
expérimentales (barres d’erreur représentant I’intervalle de confiance a 95%), ainsi que les résidus sur
les valeurs prédites. Les résidus semblent étre répartis aléatoirement autour de zéro. Le modéle obtenu
a partir de cette régression linéaire multiple ne semble donc pas biaise.
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Figure 1V.22 : Valeurs prédites par le modele en fonction des valeurs expérimentales (& gauche) et
analyse des résidus (a droite) pour le AIF a 3 kPa

En complément de cette premiére analyse basée sur les propriétés physiques des poudres, une
analyse des caractéristiques mécaniques a été menée pour I’indice de coulabilité ff. et I’angle de
frottement interne AIF. Seuls les résultats concernant ’angle de frottement interne AIF seront présentés.
Un lien entre ce dernier et le taux d’abrasion est observé. La valeur-p du taux d’abrasion est de 0,01 et
le RZ e est de 0,51. La Figure 1V.23 présente la répartition des valeurs prédites par le modéle en
fonction des valeurs expérimentales (barres d’erreur représentant ’intervalle de confiance a 95%), ainsi
gue les résidus sur les valeurs prédites. Les résidus sont répartis aléatoirement.
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Figure 1V.23 : Valeurs calculées par le modéle en fonction des valeurs expérimentales (a gauche) et
variation de I’AIF a 3 kKPa en fonction du taux d’abrasion (a droite)

La régression linéaire donne :

AIF = 30,82 + 3,80 Taux d'abrasion (Equation 1V.23)

D’aprés ce modele, lorsque le taux d’abrasion augmente, ’angle de frottement interne
augmente. Ceci laisse supposer que des phénomenes d’abrasion ont lieu dans la zone de cisaillement
lors du test, bien que cela n’ait pas été observé lors de 1’étude de destructivité (Chapitre I1. 6. 2. 1. 4).
Dans ce cas, les caractéristiques physiques des poudres peuvent étre modifiées au cours du test et ne
correspondent plus exactement a celles mesurées avant d’effectuer le test.

2. 3. 2. Ecoulement dynamique

Le lien entre les caractéristiques physiques des poudres et 1’écoulement dynamique est réalisé a
partir des résultats obtenus a 1’aide du test VFR. Seul le FRI est analysé compte tenu des problémes de
répétabilité obtenus pour les résultats de BFE (Chapitre 1V. 1. 3. 2).

Le Tableau 1V.10 présente les régressions linéaires multiple réalisées avec différents nombres

de variables indépendantes pour le FRI, avec les valeurs-p correspondantes et le RS ;,,s.s du modeéle. La

régression linéaire multiple avec 3 variables indépendantes est retenue : le R2 justs €St maximal et les

valeurs-p de chaque variable indépendante sont inférieures a 0,05.
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Tableau 1V.10 : Régression linéaire multiple pour le FRI

Variables Valeur-p du Valeur-p du Valeur-p du Valeur-p du R
indépendantes d1o Span SFso élongation  SFso circularité ajuste
4 parametres 0,062 0,058 0,0055 0,900 0,529
3 parameétres 0,043 0,040 0,015 x 0,595
2 parametres x 0,064 0,068 x 0,336

% : variable non retenue pour la régression linéaire multiple

Le modele obtenu par régression linéaire multiple pour le FRI donne :

FRI'=1,20 = 0,09 dy, + 0,09 Span + 0,11 SFso,gongation (Equation 1V.24)

D’aprés ce modeéle, lorsque le dio augmente (diminution de la proportion de fines), le Span
diminue (distribution granulométrique plus étroite) et le SFso de 1’élongation diminue (agglomérats
moins allongés), le FRI diminue. L’écoulement dynamique est donc amélioré, ce qui est en accord avec
les observations faites lors de cette étude. En effet, la diminution des fines, de la largeur de 1’étendue

granulométrique et de 1’élongation des agglomérats permet de réduire les forces cohésives et
frictionnelles et donc d’améliorer la coulabilité (diminution du FRI).

Les trois parametres étudiés semblent impacter 1’écoulement dynamique de maniere
pratiqguement égale (coefficients relativement proches), bien que 1’élongation des agglomérats semble
Iégérement plus importante.

La Figure 1V.24 présente la répartition des valeurs prédites par le modéle en fonction des valeurs
expérimentales (barres d’erreur représentant 1’intervalle de confiance a 95%), ainsi que les résidus sur
les valeurs préedites. L’analyse des résidus montre qu’ils sont répartis aléatoirement autour de zéro. Le
modele obtenu a partir de cette régression linéaire multiple ne semble donc pas biaisé.
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Figure 1V.24 : Valeurs prédites par le modele en fonction des valeurs expérimentales (a gauche) et
analyse des résidus (a droite) pour le FRI

167



2. 3. 3. Propriétés du lit de poudre

Le lien entre les caractéristiques physiques des poudres et les propriétés du lit de poudre est
réalisé a partir des résultats obtenus de perméabilité dans un premier temps, puis de I’indice de Carr et
des tests de compressibilité dans un second temps. L’analyse du rapport d’Hausner est similaire a celle
de I’indice de Carr et ne sera donc pas présentée.

2.3.3. 1. Perméabilité

L’analyse des résultats montre deux points aberrants. IIs ont donc été retirés des données pour
réaliser ces régressions linéaires multiples a partir de 9 échantillons. Le Tableau 1V.11 présente les
régressions linéaires multiples effectuées avec différents nombres de variables indépendantes pour la

perméabilité, les valeurs-p pour chacune d’entre elles et le R2 juste du modele. La régression lineaire
multiple avec 2 variables indépendantes est retenue : le R,ijusté n’est pas maximal, néanmoins, les

valeurs-p des variables indépendantes sont plus significatives (plus proches de 0,05).

Tableau IV.11 : Régression linéaire multiple pour la perméabilité

Variables Valeur-p du Valeur-p du Valeur-p du Valeur-p du 2

indépendantes d1o Span SFso élongation  SFso circularité ajusté
4 parametres 0,132 0,089 0,252 0,052 0,642
3 parameétres 0,054 0,149 x 0,068 0,585
2 parameétres 0,077 X X 0,082 0,454
1 paramétre 0,133 x x x 0,192

% : variable non retenue pour la régression linéaire multiple

Le modéle obtenu par régression linéaire multiple pour la perméabilité donne :

Perméabilité = 15,93 — 1,77 dyo — 1,74 SF50 circutarite

D’aprés ce modéle, lorsque le dio diminue (augmentation de la proportion de fines), et le SFso
de la circularité diminue (agglomérats plus anguleux), la perméabilité augmente. Ce résultat est contre-
intuitif. En effet, I’inverse serait attendu : une augmentation de la proportion de fines et des agglomérats
plus anguleux entraine une augmentation de la surface de frottement entre le gaz et les agglomérats, ce
qui devrait provoquer une augmentation de la perte de charge. Ces caractéristiques physiques devraient
alors augmenter la résistance au passage de I’air, ce qui signifie que la perméabilité devrait donc
diminuer.

La Figure V.25 présente la répartition des valeurs prédites par le modéle en fonction des valeurs
expérimentales (barres d’erreur représentant ’intervalle de confiance a 95%), ainsi que les résidus sur
les valeurs prédites. Les résidus semblent répartis aléatoirement autour de zéro.
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Figure 1V.25 : Valeurs prédites par le modele en fonction des valeurs expérimentales (& gauche) et
analyse des résidus (a droite) pour la perméabilité

Cependant, d’apres la littérature, la perméabilite dépend du diametre de Sauter ds, et de la
sphéricité ¥ au carré [Pinto et al. 2009] :

2
_ (daa?) e e (Equation IV.26)
150(1 — ¢)

Dans notre cas, une régression linéaire multiple en fonction du diametre de Sauter d3 , au carré
et du SFso de la circularité au carré n’améliore pas le mod¢le. Le modéle de régression linéaire multiple
ne permet donc pas d’expliquer 1’évolution de la perméabilité en fonction des caractéristiques étudiées.
Un autre modele (vraisemblablement non linéaire) devrait étre étudié. 11 est a noter que 1’(Equation
IV.26 montre un lien important entre la perméabilité et la porosité du lit de poudre (g). Pour des poudres
contenant une plus grande proportion de fines ou des agglomérats allongés ou anguleux, les forces
interparticulaires augmentent. Ceci se traduit généralement par une augmentation de la porosité du lit
de poudre, en particulier lorsque celui-ci est soumis a de faibles contraintes de consolidation (Chapitre
I. 2. 2. 3. 3). Par ailleurs, I’(Equation 1V.26 montre qu’une porosité de lit élevée se traduit pas une
augmentation de la perméabilité. De plus, comme précisé précédemment, une augmentation de la
proportion de fines et des agglomérats plus anguleux entraine une augmentation de la surface de
frottement entre le gaz et les agglomérats, ce qui engendre une diminution de la perméabilité. Dans le
cadre de ce travail, la contrainte normale appliquée pour mesurer la perméabilité des poudres étant faible
(2 kPa), la porosité du lit de poudre dépend de I’arrangement des agglomérats (porosité €) et son impact
peut alors étre important. Cette porosité peut donc étre prédominante sur les frottements entre le gaz et
les agglomérats et entrainer une augmentation de la perméabilité. Cela peut également justifier que la
régression linéaire multiple, en tenant compte uniquement de la proportion de fines et de la circularité
des agglomérats, ne s’applique pas dans ce cas.
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2. 3. 3. 2. Arrangement d’un lit d’agglomérats (indice de Carr/rapport d’Hausner
et compressibilité)

2.3.3.2.1. Indice de Carr

Le Tableau IV.12 présente les régressions linéaires multiples réalisées avec différents nombres
de variables indépendantes pour ’indice de Carr, les valeurs-p correspondantes et le R? juste du modele.

La régression linéaire multiple avec 3 variables indépendantes est retenue : le R? juste €St maximal et les
valeurs-p de chaque variable indépendante sont inférieures a 0,05.

Tableau IV.12 : Régression linéaire multiple pour l'indice de Carr

Variables Valeur-p du Valeur-p du Valeur-p du Valeur-p du R
indépendantes d1o Span SFso élongation  SFso circularité ajuste
4 parametres 0,020 0,018 0,057 0,566 0,652
3 parameétres 0,014 0,013 0,032 x 0,683
2 parameétres 0,078 0,074 x x 0,44

% : variable non retenue pour la régression linéaire multiple

Le modele obtenu par régression linéaire multiple donne :

Indice de Carr = 18,07 — 1,84 dyo + 1,89 Span + 1,56 SF5¢ ¢iongation

D’aprés ce modeéle, lorsque le dip augmente (diminution de la proportion de fines), le Span
diminue (distribution granulométrique plus étroite) et le SFso de 1’élongation diminue (agglomérats
moins allongés), I’indice de Carr diminue. En effet, lorsque le taux de fines diminue, la distribution
granulométrique est plus étroite et les agglomérats sont moins allongés, les forces cohésives et
frictionnelles diminuent. Ceci permet donc d’obtenir un arrangement initial du lit d’agglomérats plus
compact et donc de diminuer I’indice de Carr.

Chacun des paramétres étudiés semble avoir un impact relativement fort sur I’arrangement des
agglomérats. Le taux de fines et la largeur de 1’étendue granulométrique semblent cependant avoir un
impact légérement plus important que 1’élongation des agglomérats.

La Figure 1V.26 présente la répartition des valeurs prédites par le modele et les valeurs
expérimentales (barres d’erreur représentent 1’intervalle de confiance a 95%), ainsi que les résidus sur
les valeurs predites. L’analyse des résidus montre que ces derniers sont répartis aléatoirement autour de
zéro. Le modeéle obtenu a partir de cette régression linéaire multiple ne semble donc pas biaisé.
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Figure 1V.26 : Valeurs prédites par le modele en fonction des valeurs expérimentales (& gauche) et
analyse des résidus (a droite) pour l'indice de Carr

2. 3. 3. 2. 2. Compressibilité a 15 kPa

Le Tableau V.13 présente les régressions linéaires multiples réalisées avec différents nombres

de variables indépendantes pour la compressibilité a 15 kPa, les valeurs-p correspondantes et le R? juste
2

ajusté n’est
pas maximal mais la diminution par rapport a 4 paramétres est faible. Cependant, les valeurs-p des
variables indépendantes sont plus proches de 0,05.

du modéle. La régression linéaire multiple avec 3 variables indépendantes est retenue : le R

Tableau IV.13 : Régression linéaire multiple pour la compressibilité a 15 kPa

Variables Valeur-p du Valeur-p du Valeur-p du Valeur-p du 2

indépendantes d1o Span SFso élongation  SFso circularité ajusté
4 parametres 0,053 0,121 0,217 0,216 0,572
3 parameétres 0,089 0,206 x 0,028 0,517
2 parameétres 0,069 x x 0,035 0,460

X : variable non retenue pour la régression linéaire multiple

La régression linéaire multiple pour la compressibilité & 15 kPa donne :

Compressibilité = 9,13 — 0,93 d;q + 0,66 Span — 1,28 SFs circuiarits (Equation 1V.28)

D’apres le modele, lorsque le dio augmente (diminution de la proportion de fines), que le Span
diminue (distribution granulométrique plus étroite), que le SFso de la circularité augmente (agglomérats
moins anguleux), la compressibilit¢ diminue. De méme que pour I’indice de Carr, ces modifications
diminuent les forces cohésives et frictionnelles. L’arrangement initial du lit d’agglomérats est donc plus
compact, ce qui diminue la compressibilité. Compte tenu des coefficients fS;, la circularité des
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agglomérats semble avoir un impact plus important que le taux de fines et que la largeur de I’étendue
granulométrique.

La Figure IV.27 présente la répartition des valeurs prédites par le modele en fonction des valeurs
expérimentales (barres d’erreur représentent I’intervalle de confiance & 95%), ainsi que les résidus sur
les valeurs prédites. Les résidus semblent étre répartis aléatoirement autour de zéro. Le modéle obtenu
a partir de cette régression linéaire multiple ne semble donc pas biaisé.

15 T T 2=

1,5

]

-
o

’

Résidus
o
x

Valeurs prédites par le modéle
(4]
x

0 5 10 15 6 7 8 9 10 1 12
Valeurs expérimentales Valeurs prédites par le modéle

Figure 1V.27 : Valeurs preédites par le modéle en fonction des valeurs expérimentales (a gauche) et
analyse des résidus (a droite) pour la compressibilité a 15 kPa

2. 4. CONCLUSION

L’évaluation de I’importance relative des caractéristiques des poudres sur leurs propriétés
rhéologiques et des lois prédictives ont pu étre établies par régression linéaire multiple. Les principales
conclusions sont les suivantes :

e mise en écoulement :

o indice de coulabilit¢ ff.: la diminution de la proportion de fines, une étendue
granulométrique plus étroite et des agglomérats moins allongés permettent d’augmenter
I’indice de coulabilité ff, et donc d’améliorer la mise en écoulement. La largeur de
I’étendue granulométrique semble avoir le plus d’impact sur la mise en écoulement.
Cependant, ce modéle semble biaisé (résidus non répartis aléatoirement) et un impact des
propriétés mécaniques (taux d’abrasion) sur I’indice de coulabilité f f. a été observe. Ces
interprétations sont donc a prendre avec précaution,

o angle de frottement interne AIF : une étendue granulométrique plus étroite et des
agglomérats moins allongés permettent de diminuer 1’angle de frottement interne.
Cependant, un impact des propriétés mécaniques (taux d’abrasion) sur I’angle de frottement
interne AIF a été observé. Ces interprétations sont donc & prendre avec précaution.

e écoulement dynamique (FRI) : la diminution de la proportion de fines, une étendue granulométrique
plus étroite et des agglomérats moins allongés permettent de diminuer le FRI et donc d’améliorer
I’écoulement dynamique. Ces parametres semblent impacter 1’écoulement dynamique de manicre
quasiment égale, bien que I’élongation des agglomérats semble un facteur légérement plus
important,
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e arrangement du lit d’agglomérats (indice de Carr et compressibilité) : la diminution de la proportion
de fines, une étendue granulométrique plus étroite et des agglomérats moins allongés ou moins
anguleux permettent d’obtenir un arrangement initial du lit d’agglomérats plus compact et donc de
diminuer I’indice de Carr et la compressibilité. Pour I’indice de Carr, le taux de fines et la largeur
de I’étendue granulométrique semblent cependant avoir un impact 1égérement plus important que
I’élongation des agglomérats. En revanche, la circularité des agglomérats semble avoir un impact
légeérement plus important que le taux de fines et que la largeur de 1’étendue granulométrique pour
la compressibilité.

Pour la perméabilité, le lien entre les caractéristiques et les propriétés rhéologiques des poudres
n’a pas pu étre réalisé par régression linéaire multiple. En effet, cette propriété ne dépend pas
linéairement de la taille des particules et de leur sphéricité. D’autres modeles tels que des modéles
polynomiaux pourront donc par la suite étre étudiés.

Il est a noter que le nombre d’échantillons pour effectuer cette analyse est faible (seulement 11
échantillons) et les plages de variation des valeurs dépendantes et indépendantes sont relativement
faibles également. Par la suite, il serait donc nécessaire d’augmenter le nombre d’échantillons et
d’obtenir une plus grande plage de variation des différentes variables. Pour ce faire, une étude en
contrdlant les caractéristiques des poudres pourrait étre envisagée. De plus, d’autres caractéristiques de
poudres impactent également 1’écoulement, telles que la rugosité de surface, la densité apparente,
I’énergie de surface, etc. Quantifier ces caractéristiques permettrait une analyse plus compléte du lien
entre les caractéristiques des poudres et leur comportement rhéologique. Enfin, cette analyse a été
effectuée a partir du dyo et du Span pour caractériser la granulométrie et du SFso de 1’élongation et de la
circularité pour quantifier la morphologie. Ces paramétres ne permettent pas de traduire complétement
I’ensemble des distributions (distribution de taille, de forme, etc.) a partir desquelles ils sont obtenus.
Une analyse permettant de traduire I’ensemble de ces distributions serait donc nécessaire.

3. BILAN

L’objectif de ce chapitre était double : d’une part étudier I’impact de la méthode de préparation
du milieu granulaire Frewitt sur deux lots de poudre broyée, d’autre part établir un lien entre les
caractéristiques des poudres et leurs propriétés rhéologiques.

L’étude de I’impact de la voie Frewitt montre que cette méthode permet d’obtenir des poudres
avec des caractéristiqgues et des propriétés similaires (distributions granulométrique, étendue
granulométrique et élongation des agglomérats, écoulement dynamique et perméabilité). Cette méthode
de préparation du milieu granulaire semble donc relativement robuste, ce qui est important lors d’une
production a I’échelle industrielle. Cependant, certaines différences entre les poudres broyeées initiales
sont conservées au cours de ces étapes, comme le taux de fines, I’angularité des agglomérats et les
caractéristiques mécaniques. La méthode permet cependant de réduire ces différences et dans tous les
cas elle conduit a une amélioration notable des propriétés rhéologiques des poudres.

L’étude du lien entre les caractéristiques des poudres et leurs propriétés rhéologiques a permis
de mettre en évidence différents impacts des caractéristiques de poudre. En effet, la diminution des fines,
de la largeur de 1’étendue granulométrique et de 1’élongation des agglomérats permettent d’améliorer
I’écoulement dynamique et I’arrangement du lit d’agglomérats. Cependant, différentes améliorations
sont a envisager :

- augmenter le nombre d’échantillons,

- augmenter la plage de variation des caractéristiques physiques des poudres,
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- prendre en compte davantage de caractéristiques des poudres,
- traduire ’ensemble des distributions granulométriques et morphologiques,

- tester d’autres modéles que la régression linéaire multiple.
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Chapitre IV : Etude de deux lots de poudre broyée et lien entre caractéristiques des poudres et
propriétés d’écoulement

Fiche résumé du chapitre IV

Influence des caractéristiques d’une poudre broyée sur celles obtenues
apres application de la voie Frewitt

Objectif : comparer ’impact de la préparation du milieu granulaire Frewitt avec un tamis
de 250 pm sur deux lots de poudres broyées différents

Apres cette voie de préparation du milieu granulaire

Certaines différences sont gommeées
Caracteristiques : distributions granulomeétrique, étendue granulomeétrique et élongation des agglomérats
Propriétés rhéologiques : écoulement dynamiquee et permeéabilite
Certaines différences sont maintenues bien qu’atténuées
Caracteéristiques : proportion de fines, angularité des agglomérats, caractéristiques mecaniques
Propriétés rhéologiques : mise en écoulement et arrangement initial des agglomerats

Lien entre les caractéristiques des poudres et leurs propriétés
d’écoulement

Objectif : évaluer I'importance relative des caractéristiques des poudres sur leurs
propriétés rhéologiques et étudier la possibilité d’établir des lois prédictives

Etude par régression linéaire multiple : ¥ = By + By X; + + + BpXp + €

/Caractéristiques physiques\ 4 Propriétés rhéologiques N ( 2 )
des poudres des poudres %
Proportion de fines (d ;) ffea 3kPa L
Largeur de [ ’étendue AIF & 3 FPa g:i
granulometrique (Span) ¥ Elow Rate Index ERI >3,
Forme des agglomerats g
Permeabilite s
(‘SF 50,éfongaﬁcm) Indice de C. = L
Angularite des agglomerats ndice de tarr # ]
Compressibilité “i0 s 20 2 o

SF circulariteé i
\ ( 50, 2 fé) j \ ) \ Valeurs expéimentales /

¥

Premiéres propositions de lois prédictives pour 6 propriétés rhéologiques

Mise en écoulement Ecoulement dynamique Propriétés du lit de poudre
(statique/dynamique) Flow Rate Index FRI Perméabilité
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Diminution des fines Diminution des fines Diminution des fines
Etendue granulométrique Etendue granulométrique Etendue granulométrique
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CHAPITRE V : CALIBRATION DES PARAMETRES DE
SIMULATION PAR LHS-KRIGEAGE-EGO POUR DES
SIMULATIONS DEM

Ce chapitre présente une méthode de calibration des paramétres de
simulations par LHS-Krigeage-EGO pour la réalisation de simulations DEM.
Ces travaux ont été réalisés en collaboration avec Farheez Mohamed,
stagiaire pendant 6 mois. Deux essais pour calibrer les parameétres de
simulation sont utilisés . [’angle de repos et le test de tassement. La
calibration par méthode LHS-Krigeage-EGO a ensuite été appliquée sur un

exemple.

L. M ATERIEL ET METHODE ... .uutvtiiitetiieietesitetessiesesteeesesssssasssseettesssssasesaseeeteessssnstrsrtetessssnssrrereeseses 180
i I [T 1 1 I B TR 180
L. 2. PARAVIEW ..ot e et e e e et et e e e e e e e e et e e e e e e e e e e e e eeeee e e eeeeeeeeeennneaeeeeeeeennnnns 180
L. 3. ONSHAPE ..ot eee ettt e et e e e e e et e e e e e e e e e e e ee e e eeeeeeeee e e aeeeeererenn—aaaeeeereennnnns 180
1. 4. PACKAGE PYTHON SURROGATE MODELING TOOLBOX ....ceeveeeeetieeeeeeeeeeeeeeeaeeeeeeeeeennnn 180

2. ESSAIS POUR CALIBRER LES PARAMETRES DE SIMULATION ....vveiieeeeeeeeeeeseeeeeeeeeseeseeeeneneennns 180
2. L ANGLE DE REPOS ..ttt et ettt ee e e e e e e e et ettt e e e e e e eee e et e aaeeeeeeeeee s aeeeeeeereennenaanseeeeeeeennnnanens 181
2. 2. TEST DE TASSEMENT ..ettteeeteeeeeeeeeeeeee e e e seeeeeee e e e aaseeeeeeeee s aeseeeeereennnnaanseeeeereennnnnanens 184

3. CALIBRATION DES PARAMETRES PAR LHS-KRIGEAGE-EGO ......oooeoeeeeeeeeeeeeee e, 186
3. 1. PARAMETRES DE SIMULATION ... e eeeteeeeeee e e e e eeeeeeetaaeeeeeeeeeeesaaaseeeeeeeeenneaasseeeseeennnnnanens 186
3. 2. ALGORITHME DE SIMULATION ... et teteeeeeeee e e e ee e e eeetaaeseeeeeeeeeseaaassseeesesesnnaasseseseseennnnaaaes 189
3. 3. APPLICATION DE LA METHODE DE CALIBRATION ...ttt eeteeeeetieeeeeeeeeeeeeeeaaeseeeeeseeennnnnnens 190

Zo Y 1 N IR 191

179



1. MATERIEL ET METHODE

1. 1. LIGGGHTS

LIGGGHTS est un logiciel open source de simulation par la Méthode des Eléments Discrets
(DEM). 1l sera utilisé dans ce travail. Un fichier source est réalisé pour effectuer les simulations. Ce
dernier contient différentes parties :

- définition du type de particules,

- définition du domaine de simulation,

- définition des propriétés des particules et du pas de temps,

- définition des géométries,

- insertion des particules,

- nombre d’itérations et, éventuellement, le mouvement des géométries.

LIGGGHTS exécute ce fichier source afin de réaliser la simulation. Différentes données de
post-traitement peuvent étre obtenues a chaque pas de temps telles que les vitesses, les positions et les
forces appliquées a chaque particule ainsi que la visualisation de la simulation (fichier VTK).

LIGGGHTS a été couplé a Python. Ceci permet de lancer les simulations DEM et d’effectuer le
post-traitement a partir d’un script écrit en Python.

1. 2. PARAVIEW

Paraview est un logiciel open source d’analyse de données et de visualisation. Il est utilisé afin
d’avoir une visualisation des simulations effectuées sur LIGGGHTS par lecture des fichiers VTK. Il est
possible de visualiser toutes les informations contenues dans les fichiers VTK qui seront représentées
par des gradients de couleurs accompagnés d’une échelle. Une vidéo de la simulation peut aussi étre
enregistrée. De plus, la visualisation d’une simulation permet de s’assurer du bon fonctionnement de
celle-ci en vérifiant la cohérence de I’écoulement des particules.

1. 3. ONSHAPE

Onshape est un logiciel de conception assistée par ordinateur (CAO) gratuit et utilisable en ligne.
Les CAO des géométries importées dans les simulations sur LIGGGHTS ont été réalisées a 1’aide de ce
logiciel.

1. 4. PACKAGE PYTHON SURROGATE MODELING TOOLBOX

Afin d’effectuer la calibration des parametres de simulation, le package Python Surrogate
Modeling Toolbox (SMT) [Bouhlel et al. 2019] a été utilisé. Ce package est tres récent (crée en 2019)
et dispose de nombreux modules d’interpolation et d’optimisation de fonctions.

2. ESSAIS POUR CALIBRER LES PARAMETRES DE SIMULATION

Afin de calibrer les paramétres de simulation, des tests expérimentaux sont simulés et une
comparaison entre les valeurs expérimentales et numériques pour différentes combinaisons de
parameétres est réalisée. Une méthode optimisée par 1’association des méthodes LHS-Krigeage-EGO
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(Chapitre 1. 4. 2) a été développée dans le cadre de ce travail. Elle permet de déterminer les parametres
optimaux pour lesquels la somme des écarts absolus entre les résultats expérimentaux et numériques est
minimale. Différents tests sont habituellement utilisés afin de calibrer les paramétres de simulation,
comme par exemple, ’angle de repos [Benvenuti et al. 2016; Roessler et al. 2019; Lommen et al. 2019;
Coetzee and Els 2009; Cabiscol et al. 2018], le test de cisaillement [Benvenuti et al. 2016; Coetzee and
Els 2009; Syed et al. 2017], le test d’écrasement [Mller and Tomas 2014; Cabiscol et al. 2018], le test
de compression [Coetzee and Els 2009], le test de pénétration [Lommen et al. 2019]. Dans cette étude,
deux tests expérimentaux ont été utilisés pour la calibration des parametres : I’angle de repos et le test
de tassement.

2. 1. ANGLE DE REPOS

L’angle de repos est souvent choisi comme essai de référence lors de la calibration des
paramétres numériques en DEM car il met en avant les paramétres de frottements des particules, comme
les coefficients de frottement et de résistance au roulement [Roessler et al. 2019; Cabiscol et al. 2018].

Dans le cadre de ce travail, la simulation de 1’angle de repos a été réalisée en différentes étapes.
Premierement, les particules sont insérées dans le domaine de simulation selon une masse ou un nombre
de particules défini et remplissent un entonnoir dont 1’orifice est fermé (Figure V.1). Une période
d’attente permet aux particules de se poser dans I’entonnoir jusqu’a étre immobiles. Pour cela, une
condition sur 1’énergie cinétique totale du systéme regroupant toutes les particules présentes dans le
domaine de simulation est utilisée. Lorsque 1’énergie cinétique E. est inférieure a une valeur notée
Eangle,1, l€s particules sont considérées comme immobiles. L’entonnoir est alors ouvert afin de procéder

a la vidange de ce dernier (Figure V.2).

Figure V.1 : Entonnoir rempli par des particules
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Figure V.2 : Vidange de [’entonnoir et formation d’'un talus sur le plateau

Les particules chutent alors sur le plateau situé en-dessous de 1’entonnoir et forment un talus,
permettant de déterminer I’angle de repos. Pour ce faire, les particules doivent étre immobiles, ce qui
implique une nouvelle période d’attente et le choix d’une autre valeur limite de 1’énergie cinétique E,
notee e4,g1¢,2- Une fois le talus formeé et les particules immobiles (Figure V.3), les positions de chaque
particule sont extraites afin de déterminer la hauteur h du talus, assimilé a un triangle (Figure V.4).

Figure V.3 : Talus formé par la poudre

Connaissant le rayon r du plateau, 1’angle de repos numérique AoR,,,,, (en degrés) est calculé
a I’aide de 1’équation suivante :

180 h .
AORpym = —— arctan (;) (Equation V.1)

AoR,;;

r

Figure V.4 : Calcul de [’angle de repos

La méthode de calcul de I’angle de repos présentée est la plus simple a mettre en place mais
n’est pas assez précise si le talus n’est pas vraiment triangulaire. La détermination du coefficient
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directeur d’une droite de tendance passant par les particules formant I’angle de repos réel permettrait
d’améliorer la précision de ce calcul. La Figure V.5 illustre la différence entre I’angle de repos calculé

et sa valeur réelle. Ce dernier sous-estimé avec cette méthode de calcul.

Figure V.5 : Comparaison de I’angle de repos calculé avec I’angle réel. En jaune : I’angle de repos

calculé. En vert : I'angle de repos réel calculé en tragant une droite de tendance.

L’algorithme présenté en Figure V.6 regroupe les différentes étapes effectuées pour la

détermination numérique de 1’angle de repos.

LIGGGHTS Remplissage de

I'entonnoir

Python

Attente
Non
E < €angle,1

QOuverture de
I’'entonnoir

Vidange de
I’'entonnoir

Attente

Non

E

¢ < Eangle,2

Calcul de
AOR'H'H.?TL

Figure V.6 : Algorithme de simulation de [’angle de repos
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2. 2. TEST DE TASSEMENT

Pour la calibration des paramétres numériques, un deuxiéme essai de référence a été choisi afin
de prendre en compte un comportement de la poudre dans une autre situation que celle relative a I’angle
de repos. Dans le cas de ce travail, le choix a porté sur le test de tassement caractérisant le réarrangement
des particules.

Les commandes Python pour LIGGGHTS permettant d’extraire plus facilement les résultats a
la fin d’une simulation qu’a différents pas de temps, la simulation du test de tassement a donc été divisée
en deux.

La premiére simulation permet le remplissage de 1’éprouvette (Figure V.7) et la détermination
de la masse volumique aérée p,. Les particules sont insérées dans le domaine de simulation en fixant la
masse de particules a insérer et le débit massique, ce qui détermine la durée d’insertion. Une fois les
particules insérées, I’éprouvette est fermée par un bouchon qui permet de retirer 1’exces de particules
(Figure V.8) afin de conserver uniquement les particules dans 1’éprouvette. Une période d’attente est
alors nécessaire pour permettre aux particules de s’immobiliser. Une condition sur 1’énergie cinétique
du systéme E est alors mise en place. Lorsque 1’énergie cinétique E,. est inférieure a une valeur limite
Etassement,1, 12 POSition z,, 4. , de la particule la plus haute est déterminée. La premiére simulation prend
fin et un fichier restart est écrit. Ce fichier restart permet de sauvegarder les positions des particules, ce
qui permet de les conserver pour la seconde simulation.

Figure V.7 : Eprouvette remplie de particules
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Chapitre V : Calibration des parameétres de simulation par LHS-Krigeage-EGO pour des simulations DEM

Figure V.8 : Fermeture de /’éprouvette

La seconde simulation consiste a mettre en mouvement 1’éprouvette afin de réaliser 1’étape de
tassement et de déterminer la masse volumique tassée p;. Apreés lecture du fichier restart, I’éprouvette
bouchée oscille de haut en bas trois fois afin de tasser son contenu. Les particules se réarrangent et la
hauteur des particules contenues dans 1’éprouvette diminue (Figure V.9). Une nouvelle période d’attente
est réalisée pour permettre aux particules de s’immobiliser, grace a une valeur limite &;4s5ement, 2 fiXée
sur I’énergie cinétique du systéme E.. La position z,,,, . de la particule la plus haute est extraite.

Zmax,t

Figure V.9 : Particules tassées dans [’éprouvette

Les masses volumiques aérée p, et tassée p, peuvent donc étre déterminées ((Equation V.2) et
le rapport d’Hausner numérique est alors calculé ((Equation V.3).
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m m
v Pe =

pa = - 2
T[repzmax,t

= T2 Zmax.a (Equation V.2)

Pt Zmaxa

HRpym = —=—— (Equation V.3)

pa Zmax,t

Les algorithmes présentés en Figure V.10 présentent les différentes étapes des deux simulations
permettant de simuler le test de tassement.

LIGGGHTS

Lecture du
fichier restart

Remplissage de
Python 'éprouvette

Attente Tassement

Non

Attente

Ec < €tassement,1

Non

Extraction de Ec < £rq5sement,2

Zmax,a

Qui
Création du
fichier restart

Extraction de

Zmax,t

Figure V.10 : Algorithme du remplissage de [’éprouvette (a gauche) et du tassement (a droite)

3. CALIBRATION DES PARAMETRES PAR LHS-KRIGEAGE-EGO

Une méthode optimisée par LHS-Krigeage-EGO est utilisée pour calibrer les parametres de
simulation. Cette méthode a été appliquée sur un exemple avec des particules plus grosses afin de réduire
le temps de calcul et de la tester.

3. 1. PARAMETRES DE SIMULATION
3. 1. 1. Parameétres a calibrer

Cing parametres ont été identifiés pour la simulation des étapes de transfert dont quatre ont fait
1I’objet d’une calibration :

- le coefficient de Poisson v € [0 ; 0,5],

- le coefficient de frottement particule-particule CoF € [0 ; 1],
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- le coefficient de restitution (élasticité au rebondissement) CoR € ]0,05; 1],
- le coefficient de résistance au roulement CoRF € [0 ; 1].

Le module d’Young ne sera donc pas calibré. En effet, le pas de temps étant dépendant du
module d’Young (Equation 1.43), ce dernier a été fixé a la valeur minimale admissible sur LIGGGHTS,
a savoir de 5.10° Pa afin d’augmenter le pas de temps et de diminuer le temps de calcul.

3. 1. 2. Caractéristiques des particules, modéle de contact et pas de temps

Les caractéristiques des particules sont communes aux deux simulations. Les particules sont
considérées sphériques de rayon R = 2 mm et de masse volumique p = 2700 kg.m™.

Le nombre de particules mis en ceuvre pour une simulation dépend de la taille des particules, de
la géométrie considérée et du test de référence retenu. Par exemple, pour 1’angle de repos, entre 18 000
et 19 000 particules sont nécessaires pour former un angle de repos. Pour la simulation du tassement,
0,6 kg de poudres est inséré, ce qui correspond a environ 5900 particules.

Le modele de contact choisi est le modéle de Hertz couplé au modele alternatif plastique-
élastique ressort-amortisseur (EPSD2) [Ai et al. 2011]. Le couplage avec le modéle EPSD2 permet de
prendre en compte un moment supplémentaire, calculé a partir du coefficient de résistance au roulement,
s’opposant au roulement.

Enfin, le pas de temps est fixé comme égal & environ 20% du pas de temps de Rayleigh (Equation
1.43), soit a 5.10°° secondes.

3. 1. 3. Géométrie

Les géométries utilisées pour les simulations de I’angle de repos et du test de tassement sont
réalisées par CAO sur Onshape.

Pour la simulation de I’angle de repos (Annexe V.1(a)), le diamétre de ’orifice de sortie de
I’entonnoir est égal a 40 mm afin de limiter le débit des particules lors de la vidange. Le diamétre du
plateau est fixé¢ a 200 mm. Enfin, la distance entre I’orifice de sortie de 1’entonnoir et le plateau est fixé
a 100 mm, ce qui permet la formation d’un talus ayant un angle de repos de 45° (valeurs pour les poudres
trés cohésives).

Pour la simulation du test de tassement (Annexe V.1(b)), I’éprouvette a une hauteur de 250 mm
et un diametre de 40 mm.

3. 1. 4. Energie cinétique limite

Comme détaillé précédemment (section 2), des conditions sur I’énergie cinétique du systéme
sont mises en place afin d’obtenir I'immobilité des particules. Ces valeurs d’énergie cinétique dépendent
du nombre de particules totales de la simulation. Elles ont été fixées suite aux visualisations des
simulations sur Paraview.

Pour la simulation de I’angle de repos, deux énergies cinétiques limites sont nécessaires : a la
fin du remplissage de I’entonnoir, avant la vidange de ce dernier (g4,,4:¢,1) €t lorsque le tas de poudre
est formé sur le plateau avant la mesure de I’angle de repos (€4ng1e,2)- La premiére limite n’a pas besoin

d’étre tres basse car il n’est pas utile que les particules soient parfaitement immobiles avant la vidange.
Elle est donc fixée a 5.10 J. En revanche, les particules doivent étre parfaitement immobiles avant la
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détermination de I’angle de repos afin de ne pas induire d’erreur lors de ce calcul. La seconde limite de

I’énergie cinétique est donc prise égale a 1.10° J.

Pour la simulation du test de tassement, deux énergies cinétiques sont également fixées : a la fin
du remplissage de I’éprouvette (&:gssement,1) €t apres le tassement des particules (€¢gssement,2)- Dans
ces deux cas, les particules doivent étre parfaitement immobiles afin de ne pas induire des erreurs lors
de la détermination de la hauteur de la poudre. Les limites sont fixées a 5. 10 J.

3. 1. 5. Valeurs expérimentales et fonction objectif

Les valeurs expérimentales de I’angle de repos AoR,,, €t de I’indice d’Hausner H,,, sont
respectivement égales a 25° et a 1,05. Ces valeurs correspondent a celles du gravier.

A T’issue des simulations des essais pour calibrer les paramétres de simulation, deux résultats
sont obtenus : I’angle de repos numérique AoR,,,,, et le rapport d’Hausner numérique HR,,,,,,. La
fonction objectif F définie dans I’optimisation EGO (Chapitre 1. 4. 2. 3) correspond a la somme des
écarts relatifs entre les résultats numériques et expérimentaux de ces essais ((Equation V.4).

F(v,CoF,CoR,CoRF ) =

3. 1. 6. Récapitulatif

|AOR m — AOR oy | N |HRum — HRoxp |

AOR,y,

Le Tableau V.1 regroupe les différents paramétres utilisés pour les simulations de I’angle de
repos et du test de tassement réalisées dans cet exemple ainsi que les résultats expérimentaux. Les

domaines de variations des quatre paramétres a calibrer sont précisés.

Tableau V.1 : Parameétres de simulation et résultats expérimentaux

Simulation de ’angle de repos

Simulation du test de tassement

Coefficient de Poisson v

Coefficient de frottement
particule-particule CoF

Coefficient de restitution CoR

Coefficient de résistance au
roulement CoRF

Module d’Young E (Pa)
Rayon R (mm)

Masse volumique (kg.m=)
Nombre de particules
Modéle de contact

Pas de temps (seconde)
Energies cinétiques limites (J)

Valeurs expérimentales

[0;0,59]
[0;1]
10,05; 1]
[0;1]

5.10°
2
2700
18000-19000
Hertz couplé a EPSD2

5.10%
Eangleq = 5-1073
Eangle2 = 1.107°

25°

[0:0.,5]
[0;1]
10,05; 1]
[0;1]

5.10°
2
2700
5900
Hertz couplé a EPSD2
5.10°
Etassement,1 = 51073

— -3
Stassement,z = 5.10

1,05

188



Chapitre V : Calibration des parameétres de simulation par LHS-Krigeage-EGO pour des simulations DEM

3. 2. ALGORITHME DE SIMULATION

La Figure V.11 présente 1’algorithme de calibration des paramétres de simulation par la méthode
LHS-Krigeage-EGO.

Angle de repos
LIGGGHTS rmmmmmmmmmmmmmmmmmmomSemomsooooo- -

Simulation
AoR;

Python

Bornes LHS . Simulation . . Qui
A . : , 40 simulations 1
parametres 40 échantillons AoR;yq :
. 1
1
1
Non 1
on -y
- - 1
Simulation 1
A0R; 419 H
1
1
1
1
1
_________________________________ |
Remplissage de |"éprouvette Tassement
_____ gttt 1T T 1T T R L L T P
i 1 1
i 1 1
i 1 1
i 1 1
i 1 1
i 1 1
Simulation i [ . Simulation 1

40 simulations 40 simulations

|

: Z.
Zmax,agy, “max,biyq

Non

Simulation Simulation

max,tiyio

1
1
1
1
1
|
|
|
Zmax,ag4q0 i
I
|
|
i
|
i
1
4

Krigeage
A QRH um

Calcul de Matrice des Fonction Optimisation
HR,um résultats objectif F EGO
Krigeage
HR

num

| Parameétres Vérification Vérification Calcul des
calibrés Krigeage DEM écarts relatifs
Figure V.11 : Algorithme de calibration

Avant de lancer cet algorithme, la date et ’heure sont relevées afin de connaitre le temps
nécessaire a cette calibration et les bornes des quatre paramétres a calibrer sont renseignées.
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L’¢étape de LHS peut alors débuter. Afin que la derniere étape de cette méthode de calibration
soit efficace (EGO), le nombre d’échantillons doit étre 10 fois supérieur au nombre de parametres a
calibrer [Jones and Schonlau 1998]. 40 échantillons sont donc générés. Les valeurs générées sont
rangées dans une matrice de dimension 40 x 4 ((Equation V.5).

vi CoF, CoR; CoRF,
v, CoF, CoR, CoRF,

Vo CoF,y CoR,y CoRFy

40 simulations de chaque essai de calibration sont alors réalisées avec chacune des combinaisons
de parametres grace a LIGGGHTS. Tout d’abord, les 40 simulations de I’angle de repos sont exécutées,
suivies des 40 simulations du remplissage de 1’éprouvette puis des 40 simulations du tassement dans
I’éprouvette. Cette étape est celle nécessitant le plus de temps. Les simulations sont donc lancées en
paralléle sur 20 processeurs afin de réduire le temps de calcul. Les angles de repos et les rapports
d’Hausner sont alors déterminés et calculés a partir des méthodes décrites dans la section 2 une fois les
simulations terminées. Une matrice des résultats de dimension 40 x 6 est alors créée contenant les
valeurs des quatre paramétres suivis des valeurs numériques de 1’angle de repos AoR,,,,,, et du rapport
d’Hausner HR,,,,,, obtenus pour ces combinaisons de paramétres ((Equation V.6).

Vi COF]_ CORl CORF]_ AORnum,l HRnum,l
V2 CoF, CoR, CoRF, AoRym> HRuum:

V4o COF40 COR40 CORF40 AORnumA-O HRnum,40

L’étape suivante est I’étape de Krigeage. A I’aide de la matrice de résultats, le krigeage est
effectué deux fois. La premiére fonction de krigeage permet de prédire la valeur de I’angle de repos
numérique ((Equation V.7) en tout point du domaine de définition de cette fonction. De méme, la
seconde permet de prédire la valeur du rapport d’Hausner ((Equation V.8).

AoR,,m = K, (v,CoF,CoR,CoRF)

HR,,m = K, (v, CoF,CoR, CoRF)

Enfin, la derniére étape est I’optimisation EGO. La fonction objectif F est définie par
1’(Equation V.4. Son minimum global correspond au minimum de la somme des écarts relatifs de I’angle
de repos et du rapport d’Hausner. L’antécédent de ce minimum est le point dont les coordonnées
correspondent aux valeurs des paramétres numériques optimisés.

Pour finir, la justesse de ces paramétres calibrés est vérifiée. Pour ce faire, les valeurs d’angle
de repos et de rapport d’Hausner sont recalculées a I’aide de la fonction de krigeage. De plus, des
simulations de 1’angle de repos et du test de tassement sont réalisés sur LIGGGHTS a partir des
parametres obtenus. En effet, la méthode d’interpolation (krigeage) peut induire des erreurs par rapport
a la simulation DEM. Les résultats issus du calcul a partir de la fonction de krigeage et de la simulation
DEM sont alors comparés. La durée totale du script est enfin donnée ainsi que celles des étapes de
krigeage et d’optimisation EGO.

3. 3. APPLICATION DE LA METHODE DE CALIBRATION

La méthode de calibration des parametres par LHS-Krigeage-EGO a été réalisée sur I’exemple
présenté dont les différents parametres sont regroupés dans le Tableau V.1. Ce calcul a nécessité 7 heures
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et 25 minutes, dont seulement 5 minutes pour les étapes de krigeage et d’optimisation EGO. Les
parameétres calibrés obtenus sont regroupés dans le Tableau V.2.

Tableau V.2 : Valeurs calibrées des quatre parametres de simulation

Paramétres Valeurs calibrées
Coefficient de Poisson v 0,5
Coefficient de frottement particule-particule CoF 0,284
Coefficient de restitution CoR 0,304
Coefficient de résistance au roulement CoRF 0,260

Il est a noter que ces coefficients n’ont pas de sens physique et sont seulement utiles aux
modélisations numériques. De plus, une multitude de combinaisons de paramétres calibrés existe. En
effet, les fonctions de krigeage sont en boite noire et sont obtenues a partir des échantillons générés par
LHS. Elles peuvent donc étre différentes d’une exécution a une autre.

Afin de vérifier la justesse des paramétres calibrés, le krigeage et des simulations par DEM sont
réalisés avec ces parametres. Les résultats obtenus sont présentés dans le Tableau V.3.

Tableau V.3 : Résultats issus des expériences, du krigeage et des simulations par DEM

Parametres Angle de repos (°) Rapport d’Hausner
Expériences 25 1,05
Krigeage 25,15 1,047
Simulations par DEM 24,34 1,048

Les écarts entre ces différentes valeurs sont relativement proches. Dans cet exemple, la méthode
de calibration par la méthode LHS-Krigeage-EGO peut donc étre considérée comme fiable. Dans le cas
ou des écarts seront observés entre le résultat de krigeage et de simulation par DEM pour le méme jeu
de paramétres, cette méthode d’optimisation constituerait une premiére étape dans la calibration des
parameétres DEM. Une seconde étape avec une optimisation sur les résultats de simulation DEM directe
serait nécessaire avec comme parameétres initiaux ceux obtenus par la méthode LHS-Krigeage-EGO. En
effet, cette méthode permettrait tout de méme de s’approcher des paramétres optimaux a utiliser afin de
simuler le comportement de la poudre lors des étapes de transfert.

4. BILAN

Dans ce chapitre, une méthode optimisée de calibration des parametres de simulation par LHS-
Krigeage-EGO a ¢été mise en place. Elle permet d’obtenir les paramétres de simulation permettant de
décrire le comportement de la poudre en comparant les résultats numériques obtenus par simulation
DEM et les résultats expérimentaux. Grace a son caractére automatique, cette méthode permet a priori
un gain de temps par comparaison a la méthode essai-erreur ou une optimisation directe sur DEM.

Cependant, la méthode de calcul de I’angle de repos numérique doit étre améliorée. La
détermination du coefficient directeur d’une droite de tendance passant par les particules formant 1’angle
de repos réel permettrait d’améliorer la précision de ce calcul. De plus, la précision des paramétres
obtenus par la méthode LHS-Krigeage-EGO doit étre vérifiée. Si elle est jugée comme insuffisante, une

191



seconde étape d’optimisation sur DEM doit étre réalisée & partir des parametres initiaux obtenus par la
méthode LHS-Krigeage-EGO.

Enfin, lorsque les parameétres de simulation seront obtenus, ils permettront de simuler le
comportement de la poudre lors d’étapes de transfert a échelle industrielle. Ceci permettra de prédire le
comportement de la poudre lors de ces étapes (écoulement, segrégation, etc.).
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Fiche résumé du chapitre V

Objectif de la simulation DEM

Simuler le comportement des poudres lors des étapes de transfert a I’échelle industrielle

- Nécessité de calibrer les parameétres de simulation en amont

=2 Mise en place d’une méthode optimisée par LHS-Krigeage-EGO pour la calibration
des parameétres en comparantrésultats expérimentaux et numeériques

Essais pour calibrer les parametres de simulation

Utilisation de deux essais pour calibrer les parameétres en comparant résultats expérimentaux et

numeériques

Angle de repos

.

Test de tassement

Parameétres de simulation

Paramétres a calibrer
Coefficient de Poisson

Coefficient de frottement particule-particule
Coefficient de restitution

Coefficient de résistance au roulement

Parametres fixés
Modele de Hertz couplé a EPSD2
Pas de temps
Rayon des particules
Masse volumique des particules
Nombre de particules
Géométrie
Module d"Young

Energie cinétique limite

Méthode optimisée par LHS-Krigeage-EGO

Réalisation d’un programme Python faisant appel aux fonctions LHS, Krigeage et EGO et a LIGGGHTS
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CONCLUSION GENERALE

Les procédés de fabrication de futurs combustibles RNR-Na incluant la présence de plutonium
multi-recyclé devront permettre de minimiser la génération de poussiéres, de limiter les opérations de
maintenance grace a une bonne coulabilité des poudres, et d’obtenir des pastilles répondant aux
différentes spécifications généralement requises pour du MOX (densité > 94%myth, répartition
cationique homogeéne, contraintes dimensionnelles respectées). Pour ce faire, 1’étape de préparation du
milieu granulaire est une étape clé du procédé dans la mesure ou elle permet de produire des agglomérats
dont les caractéristiques doivent conduire & une amélioration de la coulabilité de la poudre initiale. Dans
ce contexte, I’étape de préparation du milieu granulaire constitue le cceur de ce travail mené selon deux
axes principaux : d’une part, ’étude de I’effet du procédé de fabrication sur 1’évolution des
caractéristiques physiques des poudres, d’autre part la compréhension de 1’effet de ces caractéristiques
sur les propriétés d’écoulement des poudres. Ainsi, I’impact des opérations de la méthode de préparation
du milieu granulaire sur les caractéristiques physiques, mécaniques et rhéologiques des poudres a été
étudié a partir d’une approche expérimentale, de méme que le lien entre ces caractéristiques physiques
et leur comportement rhéologique. D’autre part, une approche par modélisation a été initiée dans
I’optique de simuler le comportement rhéologique des poudres lors des étapes de transfert a échelle
industrielle.

Apres avoir rappelé les caractéristiques physiques et mécaniques des poudres et agglomérats,
un état de I’art sur les propriétés d’écoulement a permis de souligner les différents aspects qui permettent
de caractériser la coulabilité : la mise en écoulement (transition statique-dynamique), 1’écoulement
dynamique et les propriétés du lit de poudre (perméabilité, arrangement des agglomérats). Les différents
états correspondants sont rencontrés lors des étapes de transfert dans un procédé de fabrication de
combustible.

Les deux méthodes de préparation du milieu granulaire étudiées dans le cadre de ce travail ont
été présentées : une voie utilisant un mélangeur en V et une voie utilisant un moulin oscillant et rotatif
Frewitt. Trois étapes sont mises en ceuvre pour chacune de ces méthodes : une étape de
fragmentation/destruction des gros agglomérats, suivie des étapes de brassage puis de lubrification.
L’étape de fragmentation a été réalisée en considérant deux vitesses de turbine pour le mélangeur en V
(2000 tours.mint et 4000 tours.min) et deux tailles de maille de tamis pour le Frewitt (250 um et 500
pm). Les trois étapes modifient les caractéristiques physiques des agglomérats telles que la taille,
I’étendue granulométrique et la morphologie, qui impactent a leur tour directement la coulabilité des
poudres. Elles ont été appliquées a deux lots de poudre, une poudre nommée GrC, disponible en grande
quantité, une poudre nommée FaC disponible en faible quantité.

Préalablement a 1’étude de la préparation du milieu granulaire et compte tenu de la faible
quantité de matiére disponible pour la poudre FaC, la mise en place d’une méthodologie de
caractérisation s’est avérée nécessaire afin de pouvoir effectuer un maximum de mesures avec un
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minimum de poudre. A cet effet, dans un premier temps, la destructivité des tests de caractérisation a
été évaluée grace a un suivi granulométrique. Dans un second temps, une méthodologie spécifique
utilisant le rhéomeétre a poudre FT4 a été établie afin de pouvoir enchainer les caractérisations
rhéologiques sur un méme échantillon. Pour ce faire, la mesure de la perméabilité a été utilisée pour
suivre I’évolution de I’échantillon au cours de I’enchainement des tests. En effet, il a pu étre montré que
ce test est non destructif, sensible aux fines particules (< 100 pm) et qu’il permet de caractériser
I’ensemble d’un échantillon. Cette méthodologie a néanmoins montré un impact de I’enchainement des
caractérisations sur les résultats de BFE pour les poudres broyées. Ils n’ont donc pas pu étre pris en
compte dans la suite de cette étude.

L’étude de la méthode de préparation du milieu granulaire a tout d’abord porté sur la
comparaison des deux méthodes de préparation, afin de déterminer les conditions qui permettaient
d’améliorer la coulabilité d’'une méme poudre initiale broyée. Cette étude a été menée sur la poudre
GrC. Les principaux résultats ont mis en évidence que la méthode basée sur le mélangeur en V entrainait
la formation d’agglomérats millimétriques, réduisait la proportion de fines, élargissait 1’étendue
granulométrique, conduisait a la présence d’agglomérats moins allongés et moins anguleux
comparativement a la poudre initiale. Ces modifications de caractéristiques ont induit une légere
amélioration de la coulabilité a I'état dynamique et de la compressibilité. Dans le domaine de
fonctionnement étudié, I’impact de la vitesse de la turbine s’est révélé négligeable sur la plupart des
caractéristiques physiques (hormis les caractéristiques mécaniques des agglomérats) et sur la coulabilité.
Il a également été montré que la méthode basée sur le Frewitt modifiait sensiblement les caractéristiques
de la poudre avec des distributions granulométriques plus étroites (en lien avec la taille de maille de
tamis utilisée), des agglomérats moins allongés, moins anguleux, présentant une meilleure résistance
mécanique et une cohésivité inférieure. Par rapport a la poudre initiale, I’ensemble de ces modifications
a conduit a une amélioration de la coulabilité pour les trois états considérés (lit de poudre, écoulement
dynamique, transition statique/dynamique). Au regard de ces résultats, la méthode permettant une
amélioration marquée de la coulabilité correspond a la voie Frewitt avec un tamis de 250 pum.

Cette méthode a ensuite été appliquée au deuxieéme lot de poudre, la poudre FaC afin d’estimer
I’impact de cette méthode sur des poudres possédant des caractéristiques initiales différentes. Les
résultats ont mis en évidence une certaine robustesse de la méthode de préparation basée sur le Frewitt,
puisque cette derniére permet d’obtenir des poudres de caractéristiques et propriétés similaires, a partir
de poudres initiales distinctes. Plus précisément, apres la voie Frewitt, les distributions et 1’étendue
granulométriques, 1’élongation des agglomérats, 1’écoulement dynamique et la perméabilité sont
devenus proches pour les deux poudres étudiées. Bien qu’atténuées par cette méthode de préparation du
milieu granulaire, certaines différences, dues notamment au broyage, ont néanmoins été conservées,
comme le taux de fines, ’angularité des agglomérats ou les caractéristiques mécaniques. Au global, pour
les deux poudres initiales testées, cette méthode de préparation permet une amélioration notable des
propriétés rhéologiques. A partir de ces résultats, il a été possible d’évaluer I’importance relative des
caractéristiques des poudres sur leurs propriétés rhéologiques, en vue d’établir des lois prédictives qui
permettraient d’améliorer le procédé via le pilotage des caractéristiques des poudres. Une étude par
régression linéaire multiple a été réalisée dans cette optique. Elle a permis d’établir des modéles de
variation de la mise en écoulement, de 1’écoulement dynamique et de I’arrangement du lit de poudre en
fonction de la quantité de fines, de la largeur de I’étendue granulométrique, de 1’élongation des
agglomérats et de la circularité. Les tendances obtenues sont en accord avec les observations
expérimentales et qualitatives : une diminution des fines, une étendue granulométrique plus étroite, des
agglomérats plus sphériques (moins allongés et moins anguleux) conduisent a une amélioration de la
mise en écoulement, de I’écoulement dynamique et de I’arrangement des agglomérats.
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Pour finir, une étude par simulation numérique par la méthode des éléments discrets (DEM) a
¢été initiée afin d’appréhender le comportement des poudres lors des étapes de transfert a échelle
industrielle. Cette étude a nécessité une calibration des parametres de simulation afin de traduire au
mieux le comportement de la poudre. Pour cette étape, afin de gagner en temps de calcul, une méthode
par LHS-Krigeage-EGO a été mise en place. Elle a permis d’obtenir les paramétres de simulation
optimaux permettant de décrire le comportement de la poudre en comparant les résultats numériques
obtenus par simulation DEM aux résultats expérimentaux.

Ces travaux constituent une avancée notable dans 1’étude de la préparation d’un milieu
granulaire, d’une part par la mise en place d’une méthodologie de caractérisation, d’autre part par 1’étude
systématique et quantifiée des étapes intermédiaires de deux méthodes de préparation du milieu
granulaire, et enfin par 1’établissement de relations entre les caractéristiques des poudres et leurs
propriétés rhéologiques. Pour faire suite a ces travaux, plusieurs axes d’étude peuvent étre définis afin
d’apporter certains éclaircissements et approfondissements.

Un premier axe concerne la méthodologie de caractérisation. En effet, lors de ce travail, seule
I’évolution de la quantité de fines a été considérée pour juger de la destructivité d’une méthode de
caractérisation. Cette méthode a pu montrer son efficacité du point de vue de |’évolution
granulométrique mais ne prend pas en compte 1’évolution de la morphologie des agglomérats,
caractéristique qui impacte aussi les propriétés rhéologiques d’une poudre. Ainsi, 1’étude de 1’impact
des tests de caractérisation sur la morphologie des agglomérats permettrait d’affiner la méthodologie
déja mise en place lors de ce travail.

Un deuxiéme axe concerne 1’étude des deux voies de préparation du milieu granulaire. En effet,
lors de ce travail, un nombre important de sous-lot de poudres ont été considérés et caractérisés afin
d’avoir une étude la plus compléte possible. Néanmoins, la mise en ceuvre de ces deux méthodes de
préparation n’a été réalisée que pour certaines conditions opératoires (vitesse de turbine, durée des
opérations, etc.) et il serait réducteur de juger de la performance du mélangeur en V uniquement a partir
de ces résultats. Des essais complémentaires dans d’autres plages de fonctionnement permettraient
d’avoir une meilleure vision des potentialités de ce type de dispositif. D’autre part, 1’utilisation de
poudres modeéles, de caractéristiques connues et simplifiées, pourrait probablement apporter des
informations supplémentaires, notamment pour la comparaison des deux méthodes de préparation
(mélangeur en V et Frewitt). Au-dela de ces propositions, une étude sur une poudre de référence
UQO2-PuO; pourrait étre riche d’informations.

Un troisieme axe correspond a la recherche de lois prédictives permettant de relier les
caractéristiques physiques des poudres a leurs comportements rhéologiques. En effet, des données
supplémentaires seraient nécessaires pour affiner les relations déterminées lors de ce travail. Une
augmentation du nombre d’échantillons et du nombre de caractéristiques physiques permettrait
d’améliorer la précision des modeles obtenus par régression linéaire multiple. En outre, la prise en
compte d’autres caractéristiques telle que la rugosité de surface compléterait les modéles établis. Par
ailleurs, les caractéristiques physiques des poudres ont été représentées par quelques valeurs
caractéristiques (dio et SFso), non représentatives de la totalité des distributions granulométriques et
morphologiques. Une analyse a partir de ces distributions pourrait permettre de prendre en compte leur
répartition totale. Enfin, des approches de modélisation différentes de la régression linéaire multiple
pourraient étre testées, telles que les modéles polynomiaux ou d’interaction qui pourraient probablement
s’avérer plus pertinents pour la prédiction des propriétés rhéologiques.

Un dernier axe de recherche concerne I’étude de phases de transfert par simulation DEM. La
méthode de calcul de I’angle de repos numérique doit étre améliorée. La détermination du coefficient
directeur d’une droite de tendance passant par les particules formant I’angle de repos réel permettrait
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d’améliorer la précision de ce calcul. Enfin, aprés la calibration et I’obtention des parametres optimaux
de simulation, ces derniers seront utilisés afin de simuler le comportement de la poudre lors d’étapes de
transfert a échelle industrielle. Différentes étapes de transfert seraient intéressantes a étudier, telles que
le remplissage et la vidange d’une trémie d’alimentation ou le remplissage d’un moule de presse
annulaire. Ceci permettrait de prédire le comportement de la poudre lors de ces étapes en terme
d’écoulement et de ségrégation.
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Annexe I1.1 : Distribution granulométrique en fonction de la profondeur dans le pot de stockage
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Annexe 11.2 : Distributions granulométriques avant et apreés le test d’écoulement spontané (a), ’angle
de repos (b) et le test de tassement (c)
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Annexe 11.3 : Distributions granulométriques avant et apres le test de perméabilité (a), le test de
compressibilité (b), le test de wall friction (c), le test de cisaillement (d) et le test VFR (e)
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Annexe 1.4 : Répétabilité du test VFR des tests en série pour le GrC-PB
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Annexe I11.1 : Valeurs des dio, dso, deo, d32 et du span pour toutes les poudres GrC

Echantillon dyo (um) dso (um) dgo (um) d;, () Span

GrC-PB 2842 259 + 41 1021 + 143 61+6 3,86+ 0,41
GrC-PB-L 89 + 50 768 + 223 2050 + 195 163 + 89 2,65 + 0,52
GrC-MeV2000 26 +2 185 +8 567 + 75 62 +6 2,92 +0,27
GrC-MeV2000-B 29 +2 235 + 26 932 + 397 70+ 6 3,76 +1,20
GrC-MeV2000-BL 36 + 14 282 + 69 1423 + 620 72 £19 4,79 1,55
GrC-MeV4000 32+3 217 + 28 1173 + 295 777 5,22 + 0,80
GrC-MeV4000-B 45+ 11 283 + 61 1597 + 385 99 + 22 5,47 £ 0,77
GrC-MeV4000-BL 39+7 275 + 42 1653 + 246 58 + 22 5,94 + 1,01
GrC-Frew250 22+1 168 + 19 416 21 4414 2,36 £ 0,16
GrC-Frew250-B 33+2 207 + 10 428 % 10 74 £3 1,90 + 0,05
GrC-Frew250-BL 27+1 194 +7 396 + 18 4721 1,01 +0,03
GrC-Frew500 28 +1 269 + 23 861 + 161 632 3,09 + 0,40
GrC-Frew500-B 70 £ 10 358 + 33 772 + 38 130 + 13 1,97 + 0,11
GrC-Frew500-BL 38 +8 266 + 36 640 + 68 67 £ 13 2,27 0,10
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Annexe 1.2 : Fréquence cumulée en volume des agglomérats étudiés pour [’analyse morphologique
pour le mélangeur en V & 2000 tours.min™ (a) et & 4000 tours.min™ (b) et pour la voie Frewitt avec un
tamis de 250 pum (c) et de 500 pum (d)

100 100 —
e GrC-PB e GrC-PB -
® GrC-PB-L ® GrC-PB-L -

g0 | * GrC-MeV2000 80 GrC-MeV4000 | sl :'
4 GrC-MeV2000-B GrC-MeV4000-B - -
-
= GrC-MeV2000-BL = GrC-MeV4000-BL - -
60 60 - -

40

Fréquence cumulée en volume (%)
Fréquence cumulée en volume (%)

a b
0 0
10 10
100 100
® GrC-PB ® GrC-PB
® GrC-PB-L ® GrC-PB-L

80 GrC-Frew250
» GrC-Frew250-B
= GrC-Frew250-BL

80 GrC-Frew500
4 GrC-Frew500-B

= GrC-Frew500-BL

60 60

a0

40

20

Fréquence cumulée en volume (%)
Fréquence cumulée en volume (%)

10 100
Diamétre équivalent (um) Diameétre équivalent (um)

216



Annexe I11.3 : Valeurs des SF1o, SFso et SFoo de [’élongation pour toutes les poudres GrC

Echantillon SFi10 (M) SFso (um) SFgo (um)
GrC-PB 0,02 £ 0,02 0,15 £ 0,02 0,32 £ 0,02
GrC-PB-L 0,03 £0,02 0,12 £ 0,02 0,25+ 0,02
GrC-MeV2000 0,01 £ 0,02 0,08 £ 0,02 0,17 £ 0,02
GrC-MeV2000-B 0,01 £ 0,02 0,08 £ 0,02 0,20 £ 0,02
GrC-MeV2000-BL 0,02 £ 0,02 0,07 £ 0,02 0,14 £ 0,02
GrC-MeV4000 0,02 £ 0,02 0,07 £ 0,02 0,24 +£0,02
GrC-MeV4000-B 0,00 £ 0,02 0,05 £ 0,02 0,22 £ 0,02
GrC-MeV4000-BL 0,01 £ 0,02 0,05 £ 0,02 0,21 +£0,02
GrC-Frew250 0,04 + 0,02 0,15+ 0,02 0,34+ 0,02
GrC-Frew250-B 0,02 + 0,02 0,12 + 0,02 0,29 £ 0,02
GrC-Frew250-BL 0,01 +0,02 0,08 + 0,02 0,20 £ 0,02
GrC-Frew500 0,03 £ 0,02 0,13 £ 0,02 0,32+ 0,02
GrC-Frew500-B 0,02 £ 0,02 0,13 £ 0,02 0,31+0,02
GrC-Frew500-BL 0,02 £ 0,02 0,09 £ 0,02 0,23 £ 0,02

Annexe 111.4 : Valeurs des SF10, SFso et SFgo de la circularité pour toutes les poudres GrC

Echantillon SFyo (Hm) SFso (M) SFgo (MmM)
GrC-PB 0,82+0,01 0,88 + 0,01 0,93+ 0,01
GrC-PB-L 0,82+ 0,01 0,87 0,01 0,95+ 0,01
GrC-MeV2000 0,85+ 0,01 0,93+ 0,01 0,95+ 0,01
GrC-MeVv2000-B 0,87 40,01 0,93+ 0,01 0,96 + 0,01
GrC-MeV2000-BL 0,80+ 0,01 0,92 0,01 0,96 + 0,01
GrC-MeVv4000 0,89+ 0,01 0,94 +0,01 0,97 +0,01
GrC-MeVv4000-B 0,89+ 0,01 0,93+ 0,01 0,96 + 0,01
GrC-MeV4000-BL 0,84+ 0,01 0,92+ 0,01 0,96 + 0,01
GrC-Frew250 0,82+ 0,01 0,88 + 0,01 0,93+ 0,01
GrC-Frew250-B 0,85 + 0,01 0,91+ 0,01 0,95+ 0,01
GrC-Frew250-BL 0,86 + 0,01 0,93+ 0,01 0,96 + 0,01
GrC-Frew500 0,80+ 0,01 0,86 + 0,01 0,92+ 0,01
GrC-Frew500-B 0,86 + 0,01 0,91+ 0,01 0,95+ 0,01
GrC-Frew500-BL 0,87+ 0,01 0,95+ 0,01 0,98 + 0,01
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Annexe 1.5 : Valeurs de la perméabilité au cours de [’enchainement des tests au F'T4

GrC-PB GrC-PB-L GrC- GrC- GrC- GrC-

MeV2000-BL  MeV4000-BL  Frew250-BL.  Frew500-BL

Ecompressibitice 2,31+148  511+110 599+ 0,61 4,47 + 1,46 405+211  634+241
& cisaillement 437+245 899+217 559 +0,45 6,30 + 1,28 585+221 500201
iR 32,46+466 11,31+273 555+254  2351+351  761+295  865+286

Annexe 111.6 : Densités en vrac avant et aprés compression pour toutes les poudres GrC

GrC- GrC- GrC- GrC-

Gre-PB Gre-PBL - \ev2000-BL  MeV4000-BL  Frew250-BL  Frews00-BL

Densité en
vrac avant
compression
(g-mL™)

3,20+0,04 3,39+0,03 3,14+ 0,05 2,97 +0,09 3,49 +0,03 3,62 +0,04

Densité en
vrac apres
compression
(g.mL™Y)

3,58+0,03 3,66+0,05 3,45+ 0,06 3,26 £ 0,08 3,76 + 0,04 3,86 £ 0,07

Annexe I11.7 : Valeurs des densités hydrostatiques et des porosités ouvertes et fermées des pastilles

Echantillon Densité hydrostatique (Yomvth)  Porosité ouverte (%)  Porosité fermée (%0)
GrC-PB-L 91,2+0,1 57+0,6 31+0,1
GrC-MeVv2000-BL 89,7+0,1 76+04 2,7+0,1
GrC-MeV4000-BL 90,1+0,1 7,2+04 28+0,1
GrC-Frew250-BL 88,1+0,1 9,4+£0,7 25+0,1
GrC-Frew500-BL 87,1+0,1 104+£0,6 25+0,1
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Annexe V.1 : Comparaison des distributions granulométriques des poudres issues des deux lots apreés
lubrification de la poudre broyée (a), tamisage/forcage (b), brassage (c) et lubrification (d)
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Annexe 1V.2 : Fréquence cumulée en volume des agglomérats étudiés pour I’analyse morphologique

pour le lot GrC (a) et le lot FaC (b)
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Annexe 1V.3 : Valeurs des SF1o, SFso et du SFeo de [’élongation pour les échantillons des deux lots de
poudre

Lot Echantillon SFyo (M) SFso (M) SFgo (M)
GrC-PB 0,02 + 0,02 0,15+ 0,02 0,32+ 0,02
GrC-PB-L 0,03+ 0,02 0,12 + 0,02 0,25+ 0,02

GrC GrC-Frew250 0,04 £ 0,02 0,15+ 0,02 0,34 £0,02
GrC-Frew250-B 0,02 £0,02 0,12 £ 0,02 0,29 £ 0,02
GrC-Frew250-BL 0,01+£0,02 0,08 £ 0,02 0,20 £ 0,02
FaC-PB 0,02 £0,02 0,24 £ 0,02 0,41 £0,02
FaC-PB-L 0,05+0,02 0,09 +£0,02 0,29 £0,02

FaC FaC-Frew250 0,04 £0,02 0,20+ 0,02 0,36 £ 0,02
FaC-Frew250-B 0,03+0,02 0,13+0,02 0,34 £0,02
FaC-Frew250-BL 0,02 +£0,02 0,11+0,02 0,27 £ 0,02

Annexe IV.4 : Valeurs des SF1o, SFso et du SFgo de la circularité pour les échantillons des deux lots de
poudre

Lot Echantillon SF ;o (LmM) SF, (um) SFgo (UM)
GrC-PB 0,82+£0,01 0,88 £0,01 0,93+0,01
GrC-PB-L 0,82 +£0,01 0,87 £0,01 0,95+0,01

GrC GrC-Frew250 0,82+ 0,01 0,88 £ 0,01 0,93+0,01
GrC-Frew250-B 0,85+0,01 0,91+£0,01 0,95+0,01
GrC-Frew250-BL 0,86 £ 0,01 0,93+£0,01 0,96 £ 0,01
FaC-PB 0,73+0,01 0,80+ 0,01 0,85+ 0,01
FaC-PB-L 0,61+0,01 0,81+0,01 0,87+ 0,01

FaC FaC-Frew250 0,73+0,01 0,79+0,01 0,91+0,01
FaC-Frew250-B 0,73+0,01 0,87+ 0,01 0,92 +0,01
FaC-Frew250-BL 0,82+0,01 0,87 +0,01 0,93+0,01
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Annexe 1V.5 : Comparaison des élongations des poudres issues des deux lots aprés lubrification de la
poudre broyée (a), tamisage/forcage (b), brassage (c) et lubrification (d)
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Annexe V.6 : Comparaison des circularités des poudres issues des deux lots aprés lubrification de la
poudre broyée (a), tamisage/forcage (b), brassage (c) et lubrification (d)
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Annexe IV.7 : Micrographie MEB de la structure des agglomérats pour les sous-lots FaC-PB (a),
FaC-PB-L (b), FaC-Frew250 (c), FaC-Frew250-B (d) et FaC-Frew250-BL (e)
(microscopie électronique a balayage)

Annexe IV.8 : Valeurs de la perméabilité au cours de l’enchainement des tests au FT4 (X : mesure non

réalisée)

Lot Echantillon Ecompressibilité  Ewall friction E isaillement P —
GrC-PB 2,31+1,48 X 4,37 £ 2,45 32,46 = 4,66

GrC GrC-PB-L 511+1,10 X 8,99 + 2,17 11,31 £ 5,85
GrC-Frew250-BL 405+2,11 X 585+2,21 7,61+ 2,95
FaC-PB 1,35+ 1,07 4,96 = 3,03 6,11 + 3,66 5,92 £ 3,47
FaC-PB-L 2,83 +0,87 2,79 +0,92 3,61+1,49 232+1.21

FaC FaC-Frew250 164+131 3,86 + 2,31 3,26 + 2,86 7,25 + 3,35
FaC-Frew250-B 1,62 +£0,74 2,98+ 1,24 453 +231 7,60 + 3,13
FaC-Frew250-BL 4,11+ 2,26 2,70+ 1,79 4,60+2,43 6,66 + 3,54
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Annexe 1V.9 : Densités en vrac avant et apres compression pour les deux lots étudiés

Lot Echantillon Densité er.1 vrac ava-nt Densité er.1 vrac apr_és
compression (g.mL) compression (g.mL™?)
GrC-PB 3,20 £ 0,04 3,58 £ 0,03
GrC GrC-PB-L 3,39+£0,03 3,66 £ 0,05
GrC-Frew250-BL 3,49+ 0,03 3,76 £ 0,04
FaC-PB 3,59 +0,04 3,98 £ 0,06
FaC-PB-L 3,86 £ 0,27 4,22 +£0,34
FaC FaC-Frew250 3,08 £ 0,04 3,47 +£0,05
FaC-Frew250-B 3,41+ 0,02 3,76 £ 0,03
FaC-Frew250-BL 3,62+ 0,04 3,83+£0,08

Annexe 1V.10 : Valeurs moyennes sur 3 a 5 pastilles des densités apparentes et des porosités ouverte
et fermeée des pastilles frittées

Lot Echantillon Densité hydrostatique Porosité ouverte Porosité fermée
(Yomyth) (%) (%)
GrC-PB-L 91,2+0,1 57+0,6 31+0,1
GrC
GrC-Frew250-BL 88,1+0,1 94+0,7 2501
FaC-PB-L 95,3+0,2 1,7+0,3 3001
FaC
FaC-Frew250-BL 95,0+0,2 2,3+0,2 2,7+0,1
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Annexe V.1 : Plans des géométries de I’entonnoir et du plateau pour la simulation de [’angle de repos
(a) et de I’éprouvette pour la simulation du test de tassement (b) pour [’exemple
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Dans I’objectif d’une optimisation des ressources en uranium via notamment le multi-recyclage
du plutonium, le déploiement de réacteurs & neutrons rapides (RNR) est envisagé. lls permettraient une
économie des ressources ainsi qu’une réduction des déchets nucléaires. En France, le combustible
envisageé pour les futurs RNR refroidis au sodium (RNR-Na) est un combustible MOX (Mélange
d’OXydes), composé d’oxyde d’uranium UO; et d’oxyde de plutonium PuO; jusqu’a 35% massique.
Son procédé de fabrication devra permettre la mise en ceuvre de plutonium multi-recyclé, ce qui
entrainera une augmentation de 1’activité radiologique des matiéres premiéres mises en ceuvre. Ce
procédé doit donc minimiser la génération de poussiéres et limiter les opérations de maintenance grace
a une bonne coulabilité des poudres, tout en permettant d’obtenir des pastilles répondant aux différentes
spécifications. Pour ce faire, I’étape de préparation du milieu granulaire est une étape clé du procédé de
fabrication, dans la mesure ou elle conduit a la formation d’agglomérats dont les caractéristiques doivent
ameliorer la coulabilité de la poudre initiale.

Dans cette theése, I'impact de la méthode de préparation du milieu granulaire sur les
caractéristiques physiques, mécaniques et rhéologiques des poudres a été étudié afin d’établir un lien
entre caractéristiques physiques et comportement rhéologique. De plus, une approche par modélisation
par DEM a été initiée dans I’optique de simuler le comportement rhéologique des poudres lors des étapes
de transfert a échelle industrielle. Ainsi, deux méthodes de préparation du milieu granulaire ont été
¢tudiées afin de déterminer les conditions qui permettent d’améliorer la coulabilité d’une méme poudre
initiale broyée : une voie utilisant un mélangeur en V et une voie utilisant un moulin oscillant et rotatif
(Frewitt). Préalablement & cette étude, la mise en place d’une méthodologie de caractérisation s’est
avérée nécessaire afin de pouvoir effectuer un maximum de mesures avec un minimum de poudre. La
méthode permettant une amélioration marquée de la coulabilité correspond a la voie Frewitt avec un
tamis de 250 um, suivie d’une étape de brassage et de lubrification. L’étude de I’impact de cette méthode
sur des poudres possédant des caractéristiques initiales différentes a montré une certaine robustesse de
cette voie de préparation du milieu granulaire. Une étude par régression linéaire multiple a permis de
mettre en évidence I’importance relative des caractéristiques physiques et mécaniques des poudres sur
leurs propriétés rhéologiques. Pour finir, une méthode optimisée de calibration des parameétres de
simulation par LHS-Krigeage-EGO a été mise en place.

Mots-clés : rhéologie des poudres, caractéristiques physiques et mécaniques, métallurgie des
poudres, oxyde d’uranium, rhéometre a poudre FT4, simulation DEM.
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