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Préambule

L’élévation des cotits du pétrole et la volonté d’adopter un modele de développement
durable nous conduisent aujourd’hui a repenser notre approvisionnement énergétique. De
nombreux efforts ont été réalisés dans ce sens pour développer des énergies alternatives

et des moyens de les stocker. Les piles a combustible en sont un exemple.

Le principe d’une pile & combustible (PAC) repose sur la transformation de ’énergie
chimique en énergie électrique par le biais de réactions d’oxydo-réduction comme illustré

sur le document didactique de la figure 1 a destination des jeunes réalisé par le CEA.

PRINCIPE DE FONCTIONNEMENT
DE LA PILE A COMBUSTIBLE La pile 4 combustible

Lelectrotyte de ia
pile & combustible
esl struciuré de fagon
A bloquer le passage
des dlectrons.

Aingi, tandis que

Ies ians passent

par réleciralyte,

les électrons sont

contiaints dé circuler
dans un circuit
exierne ef créem
ainsi un courant
#lectriqee.

FIGURE 1 — Document didactique du CEA, a l'attention des jeunes pour expliquer le

fonctionnement d’une pile a combustible.

Le cceur d’une pile a combustible est constitué d’un empilement de cellules électrochi-

miques élémentaires (figure 2). L'interface et la jonction entre chacune de ces cellules et
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le systéme sont réalisés par des plaques bipolaires. D'une épaisseur variant entre 3 mm
et 10 mm suivant les puissances fournies, les plaques bipolaires ont pour role de garantir
une bonne tenue mécanique, la séparation des réactions, l'arrivée et la répartition des
gaz entrants et les liaisons électriques avec le circuit extérieur. Elles doivent également
permettre I'évacuation de 'eau, des gaz non consommés et de la chaleur produite lors
de la réaction. Ces plaques doivent donc répondre a un cahier des charges tres précis en

termes de résistance mécanique, de conductivité électrique et thermique.

Plaque bipolaire

Cellule élémentaire

Couche de diffusion avec
catalyseur

FIGURE 2 — Représentation schématique du coeur d’une pile a combustible d’apres Ticona

(2010).

Les piles a combustible permettent le stockage d’énergie via le vecteur hydrogene.
Associées a une production d’énergie propre (énergie solaire ou éolienne), elles pourraient
engendrer d’importantes améliorations en matiere d’efficacité électrique, d’émissions de
gaz a effet de serre, de pollution urbaine et de qualité de vie. Pour plus d’information sur
le fonctionnement d’une pile a combustible, le lecteur pourra se référer a 'annexe A (page
199).

Pour que les PAC puissent concurrencer les technologies actuelles, il est encore né-
cessaire aujourd’hui d’améliorer la qualité des composants qui les constituent, ainsi que
leurs cotits de production. Ceci exige le développement de procédés spécifiques permettant
la fabrication de nouveaux matériaux. Parmi ’ensemble des constituants d’une PAC, les
plaques bipolaires, dont le cofit peut représenter jusqu’a 60% du cofit global des prototypes

existants, constituent 1'une des principales sources d’optimisation potentielles.
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C’est dans ce contexte que le projet MaSCoTe (Matériau Solide Conducteur Ther-
modurcissable, application aux plaques bipolaires pour pile a combustible) subventionné
par PANR (Agence Nationale de la Recherche) a vu le jour. Son objectif est de concevoir
et de caractériser de nouvelles plaques bipolaires composites, a base d'un liant polymere

thermodurcissable (matrice) et de charges de graphite.

Le projet, coordonné par le CEA-le Ripault repose essentiellement sur le développe-
ment d’un procédé industriel innovant de fabrication de plaques bipolaires composites.
Son originalité réside a la fois dans la formulation du matériau composite et dans le
procédé lui-méme, basé sur un mélange des poudres de la matrice avec les charges réalisé

a sec, c’est a dire sans fusion préalable du polymeére, suivi d’une étape d’injection/moulage.

La figure 3 présente le procédé tel qu’il était envisagé au début du projet. Les étapes
de broyage et de tamisage de la résine permettent d’obtenir une granulométrie reproduc-
tible. Celle-ci est ensuite mélangée a sec avec un durcisseur, un catalyseur et des charges
de graphite. Le mélange obtenu est ensuite injecté et moulé pour obtenir les plaques bi-
polaires. La polymérisation a lieu durant 1'étape de moulage.

Le procédé de fabrication et la nature du matériau composite formé devraient permettre
une réduction importantes des cotits de production et une amélioration des performances

des plaques bipolaires produites.

Durcisseur Catalyseur Plaques bipolaires

Résine . ’ . Injection et
——>» Broyage —> Tamisage Mélanges asec —» moulage

Graphite

FI1GURE 3 — Procédé de fabrication des plaques bipolaires envisagé dans le cadre du projet
MaSCoTe.

Le projet MaSCoTe regroupe 7 partenaires d’horizons différents et associe ainsi les
compétences de la recherche et de l'industrie (CEA le Ripault, INSA de Lyon-CNRS,
RAPSODEE-CNRS, RAIGI, BILLION, HELION et TIMCAL Ltd.). Ce partenariat a
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été choisi de maniere a couvrir, par la diversité et la complémentarité des compétences
mises en jeu, toute la chaine de développement depuis la connaissance détaillée du ca-
hier des charges industriel, le choix des matériaux, la conception et I’étude des différentes
étapes du procédés en passant par la fabrication et la qualification des plaques jusqu’a

leur validation sur bancs dans des conditions représentatives des conditions réelles.

Les conditions optimales pour le mélange a sec des différents constituants et la transpo-
sition des résultats obtenus de 1’échelle laboratoire a 1’échelle industrielle ont été étudiés,
au sein du laboratoire RAPSODEE, dans le cadre de cette theése et sont présentés dans

ce manuscrit.




Introduction générale

Les industries des secteurs agroalimentaire, pharmaceutique ou cosmétique utilisent
des matieres premieres sous forme granulaires ou pulvérulentes dans leurs procédés de
fabrication. Ces procédés incluent tres souvent d’ailleurs une étape de mélange ou de
prémélange de poudre. Il s’agit d’une opération clé au sein du procédé car la qualité du

produit final est intimement liée a celle du mélange obtenu.

Pour répondre aux besoins de ces industries, le génie des procédés se doit aujourd’hui :

o de proposer des criteres et des moyens permettant de définir et mesurer 'homogé-
néité des mélanges obtenus,

e de développer de nouvelles technologies, de modéliser, simuler et caractériser les
différents équipements de mélange existants afin d’orienter les industriels vers la
technologie la plus adaptée a leurs besoins,

e de définir des lois d’extrapolation permettant de passer de la "paillasse" a I’échelle
industrielle en conservant une qualité de produit identique et en minimisant les

couts associés.

Dans les temps anciens, le mélange de solides divisés était réalisé de maniere intuitive
par ’homme, en utilisant ses mains comme premiers outils, puis des cuilleres dans des
creusets. L’augmentation des volumes a traiter nécessita le développement de dispositifs
spécifiques. Ceux-ci ont d’abord été congus sans réelle considération physique si ce ne sont
les calculs géométriques pour donner le volume spécifique a la cuve et ’énergie nécessaire
au systeme. Les premieres observations ont alors mis en évidence que pour recréer une
efficacité similaire a celle du mélange manuel, il était essentiel d’avoir un dispositif favori-
sant des mouvements aléatoires de particules, comme lorsque les mains plongeaient dans

la farine pour la mélanger.

Aujourd’hui, les avancés technologiques ont permis le design de nombreux dispositifs

pour la réalisation des mélanges de poudre. Parmi les plus répandus dans 'industrie, nous
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pouvons citer :

e Les mélangeurs a cuve tournante dans lesquels une cuve est mise en rotation

par un systeme d’entrainement. La figure 4 présente quelques équipements industriels.

Les mélangeurs a tambour rotatif consistent en un simple cylindre tournant autour de
son axe (figure 4-a). Ils permettent de traiter des volumes de poudres importants pour des
temps d’opération relativement courts (3 a 5 min). Leur défaut principal est la lenteur du
mélange longitudinal (Lan, 1983). Toutefois, il est toujours possible d’ajouter des chicanes

ou incliner 'axe de rotation pour favoriser le mélange dans cette direction.

Meélangeur & tambour rotatif (= 36 m?) Mélangeur a cuve en V (= 0,28 m3)
Rollo-Mixer® par Continental products Corp. | CPT 10CF V-Blender par CAPPLUS Technologies

Meélangeur a double cone (= 1,2 m3)
RC500 par Mill powder Tech.

FI1GURE 4 — Mélangeurs a cuve tournante de type industriel : mélangeur a tambour rotatif

(a), mélangeur a cuve en V (b), mélangeur a double cone (c).

Lorsque les volumes de poudre a traiter ne sont pas trop importants, on pourra éga-
lement s’orienter vers des mélangeurs a double cone (figure 4-¢). Dans cet équipement la

cuve est constituée de deux cones reliés a leurs bases par une zone cylindrique. Lors de
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I'opération de mélange, les poudres rencontrent des sections de passage variable ce qui

conduit a une meilleure répartition axiale que dans le mélangeur a tambour rotatif.

Les mélangeurs a cuve en V sont eux sont plutét réservés pour le mélange de produits
friables. En effet la possibilité d’utiliser des vitesses de rotation plus faibles permet d’ho-

mogénéiser les poudres en limitant attrition (figure 4-b).

e Les mélangeurs convectifs sont constitués d’une cuve fixe, au sein de laquelle un
mobile assure le mouvement de groupes de particules d’'un point a 'autre de la cuve de
mélange. Il existe un grand nombre de mélangeurs convectifs. Ils sont souvent distingués
en fonction de la forme du mobile d’agitation, qui conduit & des mécanismes de mélange

parfois tres différents.

L

Mélangeur a double vis (de 0,1 a 10 m3) Mélangeur planétaire (50 L)

ZSH 0,1 a ZSH 40 par Hylen Triaxe® par Triaprocess

Mélangeur a ruban (de 0,1 a 10 m3)

U-Trough Ribbon Blender par Reliance Industries

FIGURE 5 — Mélangeurs convectifs : mélangeur orbital a double vis (a), mélangeur plané-

taire Triaxe® (b), mélangeur & rubans hélicoidaux (c).

Dans les mélangeurs a pales ou a rubans, un systeme d’agitation constitué d’éléments

fixes sur un arbre moteur assure a la fois un mouvement de poussée axiale et une disper-
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sion radiale des produits (figure 5-c).

Au sein des mélangeurs a vis verticale ou inclinée, une vis sans fin plonge dans la
partie supérieure de la cuve du mélange de forme conique ou cylindrique. Le mouvement
es particules s’effectue du bas vers le haut mais de maniéere plus ou moins complexe
d ticules s’effectue du b le haut d 1 lexe,

selon la position de la vis (figure 5-a).

Les mélangeurs planétaires sont des dispositifs susceptibles de conduire a une tres
bonne homogénéité, de par la forme de la cuve et le mouvement du mobile qui permettent
le déplacement des produits situés en tout point de la cuve. La figure 5-b présente un
mélangeur planétaire utilisé notamment pour les mélanges de poudres : le Triaxe®. La
cuve du mélangeur est sphérique et le mouvement des pales est piloté par deux moteurs
d’agitation, I'un commandant la rotation et I'autre la giration.

Il existe également d’autres dispositifs, nous pouvons citer les mélangeurs a haut ci-
saillement, mélangeurs convectifs dont les vitesses de rotation particulierement élevées
permettent de briser les amas présent dans des poudres fortement cohésives, ou encore
les mélangeurs statiques dont le principe repose sur 'utilisation de I’écoulement des so-

lides & travers un dispositif fixe pour effectuer le mélange des flux (voir annexe B page 205).

L’efficacité de ces différents mélangeurs est tres variable et liée a la forme de la cuve,
a la nature du systeme d’entrainement mais surtout aux caractéristiques des poudres et a
leur coulabilité. Certaines poudres nécessiteront 'apport d’une énergie importante pour
étre mise en mouvement, pour d’autres il faudra plutot chercher a limiter au maximum
les effets cycliques, pour éviter les phénomenes de démélange.

Une bonne connaissance du mouvement des poudres au sein des dispositifs de mélange
apporte des éléments de réponse a la question cruciale du choix du mélangeur et de
I'optimisation des parametres du procédé. Du fait de la diversité et de la complexité
des milieux granulaires, ce choix et cette optimisation ne peuvent étre déconnectés d’un
travail expérimental souvent réalisé a I’échelle du laboratoire pour des raisons de cofit et
de consommation de matieres premieres.

L’enjeu principal réside alors dans la transposition des résultats expérimentaux a ceux
pouvant étre obtenus aux échelles pilotes et industrielles. Aujourd’hui, cette extrapola-
tion, propre a un équipement particulier, reste encore tres empirique. En effet au contraire
de l'agitation des fluides, il est difficile d’identifier les grandeurs qui permettent de carac-

tériser une poudre et d’en prédire le comportement au sein d’'un mélange. La définition
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de criteres fiables pour extrapoler les mélangeurs reste donc un défi pour les années futures.

Le mélangeur Turbula®, faisant l'objet de cette thése, peut étre considéré comme un
mélangeur a tambour. Cependant, 'originalité de son systeme d’entrainement engendre un
mouvement tridimensionnel qui se rapproche d’un mouvement chaotique, recréant ainsi
des conditions de mélange proches de celles d’'un mélange manuel. Bien que largement
utilisé a I’échelle laboratoire et a 1’échelle industrielle, son mécanisme reste encore tres

peu étudié.

Cette these s’inscrit dans le cadre du projet ANR MaSCoTe décrit en préambule et
dans la continuité des travaux réalisés par I’équipe mélange au sein du laboratoire, plus
particulierement ceux portant sur I’étude de différents type de mélangeurs (mélangeur

Triaxe®

, mélangeur continu Gericke®).

Dans un premier chapitre, nous résumerons les principales notions présentes dans la
littérature concernant le mélange des poudres, en particulier les propriétés des poudres in-
fluencant les mécanismes de mélange, les outils mathématiques et les techniques d’analyse
permettant de quantifier I’état d’'un mélange et les connaissances actuelles pour 'extra-

polation des mélangeurs de poudres.

Le second chapitre aura pour but de caractériser les systemes particulaires utilisés et
de décrire briévement le mélangeur Turbula®. La démarche expérimentale pour évaluer la

qualité des mélanges sera également présentée dans ce chapitre.

Les chapitre 3 et 4 seront consacrés a une étude détaillée de la dynamique de mélange
au sein du Turbula® et aux effets du changement d’échelle sur la qualité de mélange en
s’appuyant & la fois sur une modélisation Solidworks® des mélangeurs Turbula® et sur les

résultats expérimentaux.

Enfin dans le chapitre 5, nous développerons une méthodologie pour détecter des
défauts au sein d’'un mélange ou d'un produit manufacturé en s’appuyant sur des outils
statistiques utilisés pour évaluer la qualité d’'un mélange de poudre. Notre objectif étant

ensuite d’appliquer cette méthodologie aux plaques bipolaire composites fabriquées dans

le cadre du projet MaSCoTE.
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Une poudre est constituée d’un ensemble de particules, c’est a dire de fragments de ma-
tiere solide dont les tailles sont généralement inférieures a 1 mm. Cette premiere définition
restitue une image macroscopique de la poudre. Pour étre plus exact, il faudrait égale-
ment considérer l'air entre les particules et éventuellement les liquides qui s’y trouvent
(par exemple :

lignent Melcion and Tlari (2003), toute poudre est avant tout hétérogene puisqu’elle est

constituée d’'un mélange de particules solides, de liquide et de gaz.

Industriellement, lors de nombreuses étapes de procédé, les solides divisés sont mani-

pulés, transportés ou stockés. La coulabilité des poudres a alors une influence directe sur

les performances du procédé et joue un role dans la qualité du produit final.

La coulabilité d’une poudre se définit par son aptitude a s’écouler librement de
maniere réguliere et constante sous forme de particules individuelles (Saleh and

Guigon, 2009).
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Ceci est particulierement vrai lors d'une opération de mélange ou I’homogénéité ob-
tenue est fonction aussi bien de I'impulsion mécanique conférée par le mélangeur a la
poudre que de ses propriétés d’écoulement, elles-méme dépendantes de nombreuses ca-
ractéristiques intrinseques aux poudres (taille ou forme des particules...) et de facteurs
ambiants (humidité, température...).

La caractérisation de ces propriétés des poudres est donc un préalable essentiel pour

une correcte appréhension les phénomenes régissant le mélange.

1.1 La caractérisation des poudres en vue de leur mé-
lange

D’une maniere générale, les poudres sont classées en deux grandes catégories en fonc-
tion de leur mobilité. En premiere approche cette mobilité est reliée a la taille des parti-

cules. Ainsi on distingue :

Les poudres a écoulement libre : Il s’agit de poudres ayant une forte mobilité et donc
une grande tendance a s’écouler, le diametre moyen des particules est usuellement
pris supérieur a 100 pm. Elles n’ont généralement pas tendance au mottage. Par

contre, du fait de leur forte mobilité, elle vont avoir une forte tendance a ségréger.

Les poudres cohésives : On parle de poudre cohésive lorsque les forces de cohésion
ne sont plus négligeables devant le poids de la particule. Les poudres cohésives sont

des poudres de tres faible diametre particulaire (généralement en dessous de 50 pm).

La figure 1.1 présente a gauche un sucre fin et a droite un sucre glace dont le diametre
des grains est inférieur a 50 pm. L’aspect cohésif du sucre glace est clairement mis en

évidence.

Sucre fin Sucre glace

FIGURE 1.1 — Poudre a écoulement libre (gauche) et poudre cohésive (droite).

- 12 -
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Cependant, cette premiere définition reste assez restrictive. En effet, d'une part cer-
taines particules de faibles dimensions s’écoulent tres bien et d’autre part la taille n’est pas
le seul facteur responsable de la cohésion du systeme. D’autres caractéristiques propres
au grains, ou des facteurs ambiants peuvent également influencer de maniere significative
la coulabilité. Les propriétés intrinseques aux poudres peuvent étre qualifiées de facteur
de premier ordre car elles agissent directement sur la cohésion. Les facteurs ambiants sont
plutét des facteurs de second ordre car ce ne sont que combinés aux caractéristiques des

poudres qu’ils engendrent des forces interparticulaires.

1.1.1 Facteurs de premier ordre influencant 1’écoulement : les

propriétés intrinseques aux poudres

e Distribution granulométrique et masse volumique vraie : le systeme sera
d’autant plus cohésif que le rapport des forces interparticulaires (cf. 1.1.2 page 14) aux
forces de gravité sera important. La taille et la masse volumique vraie, responsables de
la masse des particules, jouent donc un role primordial dans I’écoulement des systemes
granulaires.

Ainsi, pour une particule de tres faible diametre et de faible densité, les forces de
cohésion seront beaucoup plus importantes que pour une particule dense, ou dont le dia-
metre serait plus grand. Lors de la réalisation d'un mélange, une différence significative
de taille de particules ou de masse volumique vraie entre les constituants engendre des
vitesses d’écoulement différentes entre les particules, entrainant un phénomene de ségré-

gation (Williams, 1976).

e Coefficient de frottement interne, morphologie et propriétés de surface :
le coefficient de frottement interne est fonction de la nature de la poudre et de son état de
surface. Il est responsable des forces de Coulomb normales et tangentielles * et conditionne
I’aptitude de la poudre a rouler ou a glisser.

La rugosité exprime le rapport entre la surface spécifique externe mesurée de la par-

ticule et 'aire que la particule aurait si elle était sphérique.

1. Forces de Coulomb : En mécanique, la loi de Coulomb exprime la force de frottement s’exercant
entre deux solides. Elle est constituée d’'une composante normale, traduisant la réaction entre les deux
solides en contact et d’une composante tangentielle s’opposant au mouvement. Son intensité, lors du

glissement de deux solides est fonction du coefficient de frottement interne et de la cohésion des grains.

- 13-
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Une particule dont la forme est aléatoire ou rugueuse possede de nombreux points
de contact comme des angles, des bords ou des aspérités. De tels sites peuvent avoir des
forces de surface effectives tres importantes. Ainsi une particule rugueuse sera plus difficile
a mettre en mouvement qu’'une particule quasi sphérique et lisse. Massol-Chaudeur et al.
(2002) rapportent que si la taille est -de loin- le facteur influengant le plus le mélange et
I’écoulement, la forme des particules est un facteur d’une influence significative lorsque

les distributions granulométriques sont relativement proches.

e Dureté, déformabilité, friabilité : des particules dures ne peuvent quasiment pas
se déformer. Les surfaces de contact interparticulaires seront donc assez faibles, les forces
associées seront elles aussi peu importantes (Carr, 1970). Par contre lorsqu’une poudre est
friable, elle va avoir tendance a former des poussieres. Ces poussieres peuvent influencer
fortement le systeme particulaire, soit en ayant un role lubrifiant, soit au contraire en

renforcant la cohésion.

1.1.2 Facteurs de second ordre

Deux parametres ambiants sont généralement responsables de la cohésion d’un sys-
teme particulaire : I’humidité et la température. Ils n’agissent pas spontanément sur les
poudres mais, combinés aux facteurs de premier ordre précédemment cités, ils peuvent

renforcer les forces de cohésion.

e Les forces électrostatiques : lors de contacts-séparations et de frottements suc-
cessifs, deux solides peuvent se charger électrostatiquement. En effet, lorsque deux ma-
tériaux différents et électriquement neutres sont mis en contact, un transfert de charges
a lieu d’une surface a 'autre. Si les surfaces sont séparées suffisamment rapidement et
que les matériaux restent isolés de la terre, ils conserveront ces charges. Le phénomene
se produit quelle que soit la nature (isolant ou conducteur) du matériau. Cependant,
certains matériaux isolants, ne peuvent restituer dans un temps suffisamment court les
charges a la terre. Ils ont ainsi tendance a piéger les charges a leur surface (Revel, 2003).
Ce phénomene sera d’autant plus important que ’humidité relative de ’air ambiant sera

faible.

Le phénomene électrostatique est ainsi un phénomene se produisant a la surface d'un

solide. Une poudre, du fait du nombre élevé de ses particules possede une trés grande

- 14 -
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surface. De plus, lors d’une opération industrielle, elle subit de nombreux frottements,
susceptibles de la charger. Ainsi la somme des charges pouvant s’accumuler a la surface
des particules peut devenir suffisamment importante pour engendrer des forces d’inter-
action et pour compenser 'effet de la gravité, en particulier pour les particules dont la
taille est faible. Cette assertion est cependant a moduler car les particules les plus fines
peuvent avoir tendance a se charger moins que des particules plus grossieres du fait de

leurs mouvements plus limités (Revel et al., 2003).

En fonction de la nature des charges (positives ou négatives), les particules vont avoir
tendance a coller aux parois du mélangeur ou a se disséminer au travers des autres par-
ticules créant ainsi un mouvement préférentiel et de la ségrégation. Ainsi un mélange de
deux poudres chargées de maniére opposée aura moins tendance a ségréger et sera a priori

plus stable que si les poudres ont des charges de méme signe.

e Les Forces de Van der Waals : en fonction de la nature chimique des molé-

cules constituant les particules, il arrive que des dipdles permanents et induits se forment
lorsque le barycentre des charges négatives ne coincide plus avec le barycentre des charges
positives. Du fait de la nouvelle polarisation des molécules, des forces de type électrosta-
tique, appelées forces de Van der Waals, apparaissent (Aufray, 2005).
Elles sont attractives et proportionnelles a I'inverse de la distance entre les particules. Leur
intensité est faible mais peut devenir significative devant le poids lorsque les particules
sont tres fines. La figure 1.2 (Rumpf, 1962) met ainsi en évidence que pour des particules
dont la taille est inférieur a 1 pum ces forces ne sont pas négligeables.

L’intensité des forces de Van der Waals est également dépendante de la distance entre
les particules. La structure et la compacité du lit de poudre qui influencent donc di-
rectement les distances interparticulaires conduisent a des forces de Van der Waals plus
importantes (Harnby, 1985).

La figure 1.3 illustre le phénomene d’agglomération due aux forces électrostatiques ou

de Van der Waals.

e Les Forces capillaires : les forces capillaires sont fonction de la taille de la parti-
cule, de sa nature et de I’humidité ambiante. En dessous d'une valeur critique d’humidité

relative H.,, elles sont engendrées par une couche de vapeur adsorbée. Au dessus de cette
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10° ¢

5 Van der Waals
10
Couche adsorbée

Forces de capilarité/Ponts liquides

Ponts solides

/

Tension superficielle | kg-m™ |

y 10° 10° 10*
Taille des particules | pm |

FIGURE 1.2 — Relation entre la tension superficielle théorique des agglomérats en fonction

de la taille des particules d’apres Rumpf (1962).

Particule de charge neutre (les charges électriques sont
distribué aléatoirement sur toute la surface de la particule)
Le mouvement des particules séches ou la nature chimique
des particules entraine la polarisation de fines particules

a i La polarisation due aux forces électrostatiques ou
' aux forces de Van de Waals entraine un phénoméne
d’agglomération des particules

F1GURE 1.3 — Effet des forces interparticulaires dans le cas de poudres fines : charges

Q@

électrostatiques et forces de Van der Waals (Rumpf, 1990).
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valeur, des ponts liquides peuvent se former. Les forces d’interaction agissant alors sont

différentes selon les cas (Harnby, 1985) :

Couche de vapeur adsorbée a la surface : la cohésion est assurée par le chevauchement

des couches de vapeur adsorbée de deux particules voisines. Il s’agit d’une force d’adhésion
qui requiert un contact entre les particules. Sa norme est proportionnelle a la tension de
la couche adsorbée et a 'aire de contact. Son intensité est donc influencée par la forme
et la taille des particules, la compacité du lit ainsi que la rugosité des particules. En effet
lorsqu’'une particule n’est pas entierement lisse, I'aire de contact est réduite et la force de
cohésion diminue.

L’humidité atmosphérique influence 1’épaisseur de la couche absorbée, et donc 1'aire
de contact, mais elle détermine surtout le point de transition entre la couche de vapeur

adsorbée et la formation de pont liquide.

Ponts liquides : lorsque ’humidité dépasse la valeur critique H., des ponts liquides se
forment entre les particules. Cette interaction est caractérisée par la présence d’un mé-
nisque qui lie les particules entre elles. Ces ponts accroissent considérablement la cohésion
de la poudre.

Contrairement aux liaisons dues a une couche de vapeur adsorbée, une fois que le pont
liquide est formé, il exerce une force attractive entre les particules et ne requiert plus de
contact entre la surface de deux particules solides (cf figure 1.4). Les forces issues de la
création d'un pont liquide sont suffisamment importantes pour créer une restructuration
dans une poudre a I’état statique. Elles peuvent étre a l'origine de la formation d’agglo-
mérats et de crofites au sein de la poudre. Un pont liquide sera stable si la tendance de

I'eau a s’évaporer est égale a la tendance de la vapeur a se condenser.

Effet de 'humidité sur les autres forces interparticulaires :

Emery et al. (2009) rapportent que les forces de Van der Waals sont renforcées
par la couche d’humidité adsorbée. En effet cette couche additionnelle peut étre
considérée comme une partie de la particule. La distance interparticulaire dimi-
nue donc. Par contre, une augmentation de I’humidité aura tendance a réduire le
phénomene électrostatique a cause des propriétés conductrices de 1’eau (Coelho

and Harnby, 1978).
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FIGURE 1.4 — Pont liquide reliant deux particules sphériques de méme diametre

(Condotta, 2005).

e Ponts solides : les ponts solides sont créés par transfert de matiere. Prenons
I’exemple d’un polymere : lorsque celui-ci est chauffé jusqu’a une température approchant
sa température de transition vitreuse, il peut y avoir des transferts de matiere de la
surface du grain vers le point de contact, créant ainsi un pont solide entre les particules.
Les ponts solides peuvent également étre créés lors de processus de fusion-recristallisation
ou sublimation-recristallisation. Ils peuvent également apparaitre lors de déformations
plastiques sous contraintes mécaniques (Bika et al., 2005). La nature des ponts solides
pouvant se former au sein d’'une poudre est donc fonction des propriétés chimiques de cette
derniere. La figure 1.5 résume les différentes transformations responsables de la formation

de ponts solides.

Solid
Particles

Polymer (binder)
bridge

£ Solidified bridge from
saturated solution

«ll Dy particle (crystalline)

bridge

Fi1GuRE 1.5 — Différentes interactions a 1’origine de ponts solides au sein d'un mélange de

poudres d’apres Bika et al. (2005).

Parmi I’ensemble des facteurs existants, les ponts solides sont a l’origine des interac-

tions les plus fortes pouvant exister au sein d’une poudre.
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La figure 1.6 résume l’ensemble des facteurs présentés précédemment et pouvant in-

fluencer la cohésion et 1’écoulement d’une poudre.

Facteurs de 1° ordre Facteurs de 2° ordre

Propriété intrinse .
priete 'ntrmse_ques Facteurs ambiants :
aux poudres :

Taille, forme...etc. \'/ Humidité, température

- -~
-~

Py

. Ponts solides '\.\
Forces électrostatiques \

Forces de VVan der Waals

~. Forces capillaires X

~. .-
-. - -

Cohésion de la poudre

FIGURE 1.6 — Facteurs influengant la cohésion du systeme.

1.2 Les mécanismes responsables du mélange des poudres

Lors de la réalisation d’un mélange de poudres, les particules peuvent s’arranger de

différentes manieres selon leurs propriétés d’écoulement et engendrer un état de mélange

plus ou moins "parfait".

1.2.1 L’état de mélange

Considérons un mélange binaire en proportions égales d’une poudre de particules noires

et d’une poudre de particules blanches. Différentes configurations "extrémes" peuvent étre

imaginées (1.7) :
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Le mélange parfait : il s’agit d'une distribution dans laquelle chaque particule noire
est adjacente a une particule blanche (Demeyre, 2007), une configuration impos-
sible a obtenir a I’échelle industrielle. L’objectif de tout mélangeur n’est donc pas

d’atteindre le mélange parfait, mais de tendre vers I'un des mélanges décrit ci-apres.

Le mélange aléatoire : un mélange aléatoire est obtenu dans la configuration ou chaque

particule a la méme probabilité de se trouver en un point donné du mélangeur.

Le mélange interactif (ou ordonné) : on parle de mélange interactif lorsque des in-
teractions interparticulaires apparaissent, entralnant une certaine organisation au
sein du mélange. Du fait de cette organisation, le mélange obtenu est particuliere-

ment stable.

Lors de la réalisation d’'un mélange aléatoire ou d’un mélange interactif, les forces
interparticulaires et les forces de gravité sont présentes. Cependant, au sein du premier,
les forces de gravité dominent, alors que pour le second ce sont les forces interparticulaires.
Ainsi, Fan et al. (1990) notent qu'une configuration aléatoire est plutot obtenue lors du
mélange de poudres a libre écoulement, et une configuration ordonnée lorsqu’au moins
une poudre est cohésive.

A Topposé des mélanges précédemment décrits, il existe des configurations ou, au
contraire d’étre intimement mélangés, les constituants sont regroupés ou séparés. On qua-

lifie respectivement ces mélanges de "totalement ségrégé" ou "partiellement ségrégé".

00000000
[ o] lo] o @
o lof o o
[ o] lo] o @
o o lof o
[ o] lo] o @
00000000
00000000

00000000
00000000
00000000
00000000
0000000e
0000000e
0000000e
eeee I I I}

Totalement Partiellement

o L Parfait Aléatoire Interactif
ségrégé ségrégé

FI1GURE 1.7 — Les différents types de mélanges.

L’état de mélange résulte a la fois d’'un processus d’homogénéisation (mécanisme de

mélange) et d'un processus de démélange (mécanisme de ségrégation).
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1.2.2 Les mécanismes de mélange
Lacey (1954) mentionne trois principaux mécanismes de mélange :

Le mélange par diffusion : les particules se déplacent individuellement. Leurs mouve-
ments sont initiés par des chocs particules/particules ou particules/paroi, ou par
un état non stable du systéme. Il s’agit d’'un mécanisme lent, qui aboutit a une
redistribution individuelle des particules. Ce réarrangement, qui intervient a petite
échelle (quelques particules), est assez lent. Le terme "diffusion" fait référence a la
diffusion moléculaire au sein d’un liquide. Son utilisation ici est cependant impropre

car un apport d’énergie extérieure reste nécessaire.

Le mélange par convection : les particules sont mises en mouvement par blocs ce qui
conduit donc a des réarrangements a 1’échelle du mélangeur. Ce type de mécanisme
implique un fort apport d’énergie a la poudre, souvent obtenu par l'intervention

d’une force extérieure, telle une pale d’agitation.

Le mélange par cisaillement : des plans de glissement entre des couches de particules
peuvent apparaitre sous une action mécanique. Le mouvement relatif de ces plans
implique un brassage des particules avec une efficacité intermédiaire entre les deux
mécanismes précédents. Il est souvent difficile de dissocier les mécanismes de cisaille-
ment de ceux de convection car ces deux types de mécanisme sont générés par des
forces de méme origine et conduisent a des états de mélanges similaires (Venables

and Wells, 2001).

Afin d’illustrer ces différents mécanismes nous pouvons nous réferer aux travaux de
Schofield (1970) qui illustrent par une représentation schématique I'obtention d’un mé-
lange par les deux mécanismes principaux, la convection et la diffusion (voir figure 1.8),

le mélange le plus efficace (en bas a droite) étant obtenu pour une combinaison des deux.

1.2.3 les mécanismes de ségrégation

La ségrégation, est le processus inverse du mélange. Du fait de leurs particularités

physico-chimiques, certaines particules ont un mouvement préférentiel, engendrant une
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Mélange par diffusion
-

Melange par convection

FIGURE 1.8 — Simulation du mélange d’un lot de particules par convection et/ou diffusion

d’apres Schofield (1970).
réorganisation qui perturbe 'homogénéité du mélange.

De nombreux mécanismes de ségrégation existent. McCarthy (2009) en a identifié
treize. Cependant, I'importance de beaucoup d’entre eux reste tres relative et nous nous
concentrerons uniquement sur les trois principaux mécanismes généralement observés se-

lon la description de Williams (1976) :

Ségrégation due aux trajectoires : une particule de diametre D et de densité p, est
projetée horizontalement, & une vitesse vy dans un fluide (I'air par exemple) de
viscosité n. La distance horizontale que cette particule peut parcourir avant de

"tomber" est égale a :
Vg * ps * D?

18 % n

(1.1)
Ainsi une particule de diametre 2D pourra aller 4 fois plus loin (Voir figure 1.9-a).
Ce type de ségrégation peut apparaitre au sein d’'un mélangeur a cuve rotative (ou
les forces de gravités prédominent), dans un mélangeur a pale d’agitation qui confére

une vitesse aux particules afin de les disperser, ou lors de la vidange du mélangeur

et du transport des poudres.

Ségrégation par percolation des fines : le mouvement de particules implique I'appa-
rition d’espaces vides entre elles. Lorsque le mélange comporte des particules fines

et des particules plus grossieres, les particules fines vont avoir tendance a s’écouler
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entre les particules dont la taille est plus importante, entrainant une ségrégation
par la taille. Ce phénomene s’accroit en présence de vibrations : les plus grosses
particules se retrouvent alors a la surface. Leur pression sur les plus fines a pour
conséquence de consolider 'arrangement des fines et de bloquer le systeme dans cette
configuration. La figure 1.9-c illustre ce processus. Ce type de ségrégation intervient
par exemple lors du déversement en tas d'un mélange.

Lorsque la fraction volumique de fines est plus importante, on parle improprement
de flottation. Les particules les plus grosses semblent flotter a la surface du lit, les

fines pénetrent dans les espaces laissés vides.

Ségrégation par élutriation : Si le mélange est constitué de populations présentant

une forte différence de taille de particules, la chute des fines est freinée par I'air
chassé par les plus grosses. Ce déplacement d’air peut également entrainer des pous-

sieres et provoquer une ségrégation par la taille.

Lors du déversement sur une pente, ou au sein d’'un mélangeur, un autre type de sé-

grégation peut étre observée : la ségrégation par roulement. Les particules les plus grosses

s’écoulent sur le lit de particules et atteignent le bas de la pente sans rencontrer de dif-

ficulté. Par contre les particules les plus fines sont "bloquées" lorsqu’elles rencontrent des

particules plus grosses, celles-ci formant alors des obstacles qu’elles ne peuvent franchir.

Les phénomenes de ségrégation peuvent apparaitre sur l'ensemble de la chaine de

fabrication :

Soit en amont, au sein du stockage (par exemple, un récipient de poudre ayant subi
des déplacements et de nombreuses manipulations).

Soit durant l'opération de mélange.

Soit en aval, lors de manipulations ultérieures de la poudre, (transport et autres

étapes du procédé).

I1 est donc important de pouvoir identifier la source de la ségrégation afin de la limiter

a toutes les étapes du procédé.
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Vide entre les particules Percolation des fines Tassement du lit de fines

FIGURE 1.9 — Ségrégation due aux trajectoires (a), par élutriation (b) et par percolation

des fines (c).

1.2.4 Eviter ou limiter la ségrégation

Les poudres a écoulement libre présentent de nombreux avantages que ce soit d'un
point de vue technique ou commercial. En effet, leur taille plus grossiere facilite leur
écoulement et leur manutention (décharge dans des lots d’emballage, conditionnement).
Cependant le fait que ces particules puissent se déplacer librement et indépendamment
les unes des autres entraine également de la ségrégation. Pour minimiser ces phénomenes,
il est possible de jouer sur :

o la formulation du produit,

e sa mise en forme dans le procédé,

o certaines opérations unitaires du procédé.

Pour réduire les fortes disparités entres les caractéristiques des particules responsables
de la ségrégation, on peut par exemple envisager de resserrer une distribution granulo-
métrique, changer la forme des particules en privilégiant des formes moins mobiles ou de

réduire la taille des poudres par des procédés de broyage pour les rendre plus cohésives.
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Toutefois, cette derniere solution est risquée, car elle peut bloquer toute mobilité de la

poudre.

Plusieurs chercheurs ont tenté de réduire la ségrégabilité d'un systeme en augmentant
I'humidité. Williams (1976) a ainsi montré qu'une addition de 2% d’eau peut réduire le co-
efficient de ségrégation d’un sable a écoulement libre de 70 % & moins de 10 %. Il rapporte
également que 'addition de 1% en masse d’eau réduit la variance de la composition des
échantillons de 30 % a moins de 5 %. McCarthy (2009) confirme ces résultats en mettant
en évidence que la cinétique de ségrégation est fortement influencée par I’humidité. Ce-
pendant, il met également en relief le danger d’une trop forte augmentation de la cohésion
qui diminue l'efficacité du mélange. C’est la tout le paradoxe du mélange des poudres :
une augmentation de la mobilité favorise 'opération de mélange, mais une mobilité trop

importante des produits entraine un démélange.

Pour certains procédés, changer les propriétés de la poudre ou les conditions n’est pas
souhaitable car cela affecte directement les caractéristiques du produit formé. Il faut donc
limiter la ségrégation en jouant sur les équipements de la chaine de production. Ainsi
le mélangeur choisi doit privilégier le déplacement de groupes de particules et limiter le
mouvement individuel (exemple : mélangeurs convectifs). D’autre part, le mouvement des
particules doit étre limité sur ’ensemble du procédé en rapprochant le plus possible le
conditionnement du produit final de la sortie du mélangeur afin d’éviter le stockage et le
transport en vrac. C’est le cas pour I'industrie pharmaceutique ou le mélange a souvent

lieu directement dans la cuve de stockage.

1.3 Caractériser ’état d’un mélange

Afin de savoir si le mélange obtenu possede la qualité souhaitée, on cherche a quan-
tifier ’état du mélange en s’intéressant non seulement aux concentrations de chacun des
composants mais aussi a la structure du mélange obtenu. Il s’agit en réalité de pouvoir

répondre a la question bien simple : "Le mélange est-il bon 7".

Harnby (1985) souligne qu'un mélange peut étre considéré comme homogene si son
état est suffisant pour 'utilisation a laquelle il est destiné, reliant ainsi la qualité du
mélange a son utilisation future. Il devient alors indispensable de définir 1’échelle a laquelle

I’homogénéité du mélange doit étre garantie. Cette échelle peut étre qualifiée d’échelle
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d’observation et représente 1’échelle a laquelle il est pertinent de regarder le mélange afin

de garantir que le produit obtenu respecte le cahier des charges fixé par le client.

1.3.1 Echelle d’observation

Afin d’illustrer la notion d’échelle d’observation, Harnby (1985) cite un exemple assez
parlant : "Un pigment est bien mélangé a un ensemble de poudre si I'oeil ne peut plus dis-
tinguer de variation de couleur'. Cela ne signifie pas que le mélange ne peut étre amélioré,
cela siginifie seulement que le mélange a passé un test arbitraire de qualité. L utilisation

d’une loupe pourrait révéler des défauts non visibles a "'oeil nu".

Développons un peu plus cet exemple. Lorsque nous observons un mélange a base
de pigments, I'évaluation de la qualité du mélange dépend de la distance a laquelle on
se place. Une observation microscopique du mélange révelerait certainement un manque
d’homogénéité dans la couleur, non visible au premier abord. Dans le cas extréme ou le
mélange est observé a ’échelle de la particule, le mélange obtenu ne sera jamais satis-
faisant. Il y a donc un seuil en-deca duquel le mélange sera toujours considéré comme

hétérogene.

Pour une application donnée, il n’est pas forcement utile de réaliser un mélange a
une micro-échelle, de maniere industrielle cela semble méme impossible. Il faut plutot
s’attacher a réaliser le mélange a ’échelle qui confére au produit les propriétés d’usage
attendues. Cette taille définit 1’échelle d’observation du mélange (Berthiaux, 2002). En
premiere approche, cette échelle peut correspondre a la quantité de matiere présente dans
le volume du conditionnement élémentaire de celui-ci (comprimé, gélule, sachet, sac...).
Mais si I'atteinte d’une propriété d’usage est spécifiée pour une fraction de ce condition-
nement, comme c’est le cas des comprimés sécables en pharmacie, 1’échelle d’observation

devra étre définie plus finement.

1.3.2 Concepts et outils mathématiques pour I’étude de ’homo-
généité des mélanges
L’homogénéité d'un mélange est intimement liée a la dispersion de la composition des

échantillons qui le constituent. Danckwerts (1952) proposa dés 1952 une méthodologie

pour appréhender la connaissance globale d'un mélange (de liquides, poudres ou pates)
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basée sur l'utilisation de deux concepts : l'intensité de ségrégation pour quantifier les
différences de composition du mélange et 1’échelle de ségrégation pour décrire la structure

du mélange.

1.3.2.1 L’intensité de ségrégation

L’intensité de ségrégation permet de caractériser 'amplitude des fluctuations de la
composition au sein du mélange. Elle est reliée a la variance de la composition o? des

échantillons qui s’exprime par :

0?=1/Z > (x;— p)* (1.2)
avec :
e 7 :nombre total d’échantillons au sein du mélange
e x; : composition de I’échantillon i en constituant clé

e 4 : teneur moyenne du mélange en constituant clé

Plus la composition de chaque échantillon est proche de la composition moyenne du mé-
lange, plus l'intensité de ségrégation diminue. La figure 1.10 illustre cette notion, pour un

mélange réparti en deux zones de taille égale.

v

Diminution de l'intensité de ségrégation

FIGURE 1.10 — Notion d’intensité de ségrégation d’apreés Danckwerts (1952).

L’intensité de ségrégation est souvent assimilée a un indice de mélange, dont de nom-
breuses définitions existent. La diversité des indices que 'on retrouve a travers la littéra-
ture montre combien il est difficile de quantifier I'état de mélange (Fan and Wang, 1975).
Chaque auteur possede souvent son propre indice, qu’il utilise pour quantifier la qualité

d’un mélange particulier.
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Nous nous contenterons ici de rappeler la définition proposée par Danckwerts pour un
mélange binaire constitué de particules d’especes 1 et 2 :

;o 0 _ o
foy ok o fby ok o

avec
e 01, 09 : variance respective de l'espece 1 et 2

e 1,42 : concentration moyenne respectivement de 1 et de 2

Ces indices sont essentiellement utilisés lors de simulations ou il peuvent se révéler
judicieux pour mettre en exergue certaines différences entre les états de mélange. Pour des
études expérimentales, leur utilisation est souvent lourde ou peu adaptée car ils prennent
généralement en compte un nombre de particules fixe au sein des échantillons et des
considérations géométriques sur la forme des particules. L’utilisation du coefficient de
variation (CV) se révele alors étre une alternative simple et fiable car rapportant les
écarts de la composition a ’espérance de celle-ci :

oV = (1.3)

o
1
L’intensité de ségrégation retranscrit une vision macroscopique de la qualité du mé-

lange. Cependant deux mélanges de méme variance peuvent avoir des structures tres

différentes, ayant des répercussions sur I'usage recherché du produit.

Berthiaux (2002) illustre cette notion avec I'exemple d’un mélange pharmaceutique
destiné a la fabrication de comprimés, (voir 1.11). Les variances des échantillons prélevés
dans les deux mélanges sont égales. Cependant si nous supposons que les douze échan-
tillons correspondent a douze comprimés d’'une méme tablette, le patient pourra recevoir,
dans le cas du mélange A un surdosage pendant les 6 premiers jours de traitement, et un
sous dosage, pendant les 6 jours suivants alors que, dans le cas du mélange B, la quantité

de principe actif est recue plus régulierement sur la durée globale du traitement.

Ce simple exemple permet de souligner qu’idéalement la qualité d’un mélange de
poudre doit étre appréciée a une échelle macroscopique mais aussi a une échelle micro-

scopique afin de connaitre la structure du mélange et les mécanismes ayant abouti a cet
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\ Maoyenne

-

Temps ou coordonnée spatiale Temps ou coordonnée spatiale

Ca] C @
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F1GURE 1.11 — Deux mélanges de méme composition peuvent avoir des structures radi-

Teneur en constituant clé
Teneur en constituant clé

calement différentes d’apres Berthiaux (2002).

état. C’est pour cette raison que Danckwerts propose 1'utilisation d'un deuxieme concept,

I’échelle de ségrégation, en se basant sur la théorie des séries temporelles (Chatfield, 2009).

1.3.2.2 Echelle de ségrégation

e Description qualitative :

De fagon imagée, I’échelle de ségrégation, peut étre vue comme la taille minimale des
régions non ségrégées. La figure 1.12 présente de fagon schématique 4 états de mélange,
ayant tous la méme intensité de ségrégation, mais entre chaque état de mélange 1’échelle
de ségrégation est diminuée de moitié. Pour le mélange le plus a gauche, elle est égale a la
totalité du mélange et pour celui le plus & droite & 1/32%™¢ de celui-ci. Notons d’ailleurs

que la figure 1.10 était congue a échelle de ségrégation constante.

Du fait du manque de régularité géométrique au sein d’'un mélange et afin de quantifier
ce concept par une méthode statistique, Danckwerts suggere 1'utilisation de la fonction

d’autocorrélation.

¢ La fonction d’autocorrélation :
Considérons un mélange déversé sur une bande en sortie de mélangeur. Le mélange est
découpé en Z échantillons, suivant I’axe z (voir figure 1.13). La fonction d’autocorrélation

R(r), peut étre déterminée de la fagon suivante :
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v

Diminution de I'échelle de ségrégation

FI1GURE 1.12 — Diminution de I’échelle de ségrégation a intensité de ségrégation constante

(Danckwerts, 1952).

R(’l“) _ ZzZ:_lr(xl _;)('xi+7‘ - M) (14)

Zz‘Z:1( = p)?

ou r, nombre entier, représente l'intervalle entre deux échantillons

Nous pouvons remarquer que, quelles que soient les concentrations des échantillons
R(0) = 1.

Soit 79, tel que R(rg) = 0. ro est appelée longueur caractéristique car elle donne
une estimation du nombre d’échantillons successifs liés entre eux (Chatfield, 2009). Sa
détermination passe par le tracé d’un autocorrélogramme représentant la fonction d’au-

tocorrélation (cf figure 1.14).

La fonction d’autocorrélation fluctue aux alentours de 0. On considere qu’en dessous
de €, R(r) peut étre considérée comme nulle et que les fluctuations ne sont plus repré-
sentatives d'une corrélation entre les échantillons. € peut étre déterminé par un raisonne-
ment statistique et dépend du niveau de confiance souhaitée. Ainsi pour un intervalle de

confiance & 95 %, € = iﬁ.

e Vers une approche a 2 dimensions de I’échelle de ségregation
La définition proposée par Danckwerts est basée sur le modele de I'autocorrélation
temporelle. Il n’existe donc qu’une seule direction d’autocorrélation puisque seul le passé

ou le présent peuvent influencer le futur.
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X i X X
7 V4 hp I i 1/

—
Z échantillons

FiGUurE 1.13 — Exemple de découpage en Z échantillons pour le calcul de la fonction

d’autocorrélation.

A R(r)
1
Echelle de ségrégation
I, - longueur caracteristique
2¢€
0 ¥ i > I

FIGURE 1.14 — Allure d’un autocorrélogramme.
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Schofield (1970) extrapola la théorie de Danckwerts a 2 et 3 dimensions. Les composi-
tions de chaque échantillon sont stockées au sein d'un tableau a 2 ou 3 dimensions selon
le découpage considéré (voir figure 1.15).

Chaque valeur du tableau est considérée tour a tour comme 'valeur primaire'. La
composition de I’échantillon correspondant est noté a,. Les autres valeurs, a la distance
r, sont considérées secondaires (les compositions correspondantes sont notées a;(m4.). Le
produit (a, — a) * (@;n4ry — @) est stocké pour chaque paire (an, Gimn+r). La fonction

d’autocorrélation est alors calculée selon :

R(r) = 4 =@ * Oner — 0 (1.5)

avec
e a, : composition de I’échantillon n
o 1 distance entre deux échantillons

e @, moyenne des compositions des échantillons

A 4

FI1GURE 1.15 — Représentation d’un mélange découpé en échantillons selon 3 dimensions

d’apres Schofield (1970).

A partir des années 1970, une méthodologie pour 'étude d’autocorrélation spatiale ou
spatio-temporelle a vu le jour. Elle a trouvé son application pour des corrélations écono-
miques, géographiques ou épidémiologiques (Cliff and Ord, 1981). Cette théorie passe par
la construction préliminaire d’une matrice de voisinage, W,., qui indique a la ligne i et a

la colonne j si I’échantillon i est voisin (1) ou non (0) de I’échantillon j a la distance .
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Dans le cas le plus simple, on peut définir la distance entre deux échantillons, comme
la distance du centre de I'un a celui de I'autre. On considere que deux échantillons sont
voisins a la distance 1, si on traverse r frontiéres pour les joindre 2. Une frontiere est définie

comme une ligne entre deux échantillons, les contacts ponctuels sont donc exclus.

Considérons un mélange découpé en 7 échantillons, la matrice W, sera donc une
matrice Z x 7, dont chaque élément de la diagonale sera nul, un échantillon ne pouvant
étre son propre voisin. La figure 1.16 présente un mélange découpé en 12 échantillons et la
matrice de voisinage associée a la distance r=1. Les coefficients d’autocorrélation peuvent

alors étre calculés selon le modele de Moran ou de Geary.

! 0 1 0 0 1 0 0 0 0 0 0 0
2 1 0 1 0 0 1 0 0 0 0 0 0

3 0 1 0 1 0 0 1 0 0 0 0 0

4 0o 0o 1 0 0 0 0 1 0 0 0 0

! > 2 5 1 o 0o o o 1 0 0 1 0 0 0

2 |6 10 5 0 1 0 0 1 0 1 0 0 1 0 0

3 7 11 W1= 7 0 0o 1 0 0 1 o0 1 0 o0 1 0

1 s 12 8 0O 0 0 1 0 0 1 0 0 0 0 1

9 0 0 0 0 1 0 0 0 0 1 0 0

10 0O 0o 0 0 0 1 0 0 1 0 1 0

W1 (1, 5) = W1 (5’1) = 1 i 0 0 0 0 0 0 1 0 0 1 0 1
12 0O 0o 0 0 0 0 0 1 0 0 1 0

(a) (b)

FIGURE 1.16 — Représentation d'un mélange découpé en 12 échantillons (a) et matrice de

voisinage correspondante a la distance r=1(b).

Modele de Moran :

L’indice de Moran est calculé grace a I’équation suivante :

n* ;2w (x; —T) * (x; — T)

I(r) = So * Xi(z; — T)?

(1.6)

avec

2. il est possible de pondérer la matrice en fonction de la taille des échantillons si ceux-ci n’ont pas

une taille égale (on parle alors de matrice de poids)
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e w;; : ¢léments de la matrice de voisinage W, a la distance r,
e x; : composition de I’échantillon i en constituant clé,
o T moyenne de la composition des n échantillons en constituant clé,

S() = EZE]U)”

L’indice de Moran varie entre —1 et 1. Quand deux échantillons proches ont tous les deux
des concentrations éloignées de la moyenne, le produit croisé sera important. Au contraire
un produit faible traduira le fait que les échantillons ont des concentrations tres proches
de la moyenne. En d’autres termes, un indice I important indique une forte autocorréla-

tion spatiale.

Modele de Geary :

Le coefficient de Geary est basé, non pas sur un produit croisé, mais sur la différence
directe entre les compositions des échantillons :

2

n—1 EZEJ’UJU(Z',L — le)

) =538 o — 7

(1.7)

L’indice de Moran est un indicateur plus global, alors que le coefficient de Geary est
plus sensible pour les différences de composition dans des voisinages proches (Dale et al.,
2002).

Le coefficient de Geary varie entre 0 et 2. La valeur théorique de 1 indique que les
échantillons sont spatialement non corrélés entre eux. Une valeur plus petite que 1 indique
une autocorrélation positive, et une valeur plus grande que 1 exprimera une autocorréla-

tion négative ("les échantillons se repoussent’).

Des échantillons séparés d’une distance r, ayant systématiquement des composi-
tions proches, seront responsable d’une autocorrélation positive a la distance
r. L’autocorrélation positive traduit donc un lien direct entre les compositions
des échantillons.

A Tinverse, des échantillons ayant systématiquement des compositions éloignées
engendreront une autocorrélation négative.

L’absence d’autocorrélation traduira une dispersion aléatoire des échantillons

autour de la teneur moyenne.
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A notre connaissance, aucun autre article a ce jour n’a utilisé 'autocorrélation spatiale
pour évaluer la structure d’un mélange de poudre. Nous tenterons de pallier ce manque

dans le chapitre 5.

Aujourd’hui I’échelle de ségrégation est encore tres peu utilisée pour évaluer la qualité
d’un mélange a partir de données expérimentales, sans doute du fait d’'un manque de
visibilité physique de cet indice, et surtout a cause de 'important effort d’analyse que son
application requiert (analyse de la totalité des échantillons d’un mélange, idéalement &
plusieurs échelles d’observation (Hogg, 2003)). Le développement de nouvelles techniques
d’analyse en-ligne (analyse d’image, spectroscopie PIR ou Raman...) rendent aujourd’hui
possible 'analyse d'un grand nombre d’échantillons dans des temps tres courts. L’échelle
de ségrégation pourra donc devenir un outil intéressant pour quantifier la structure et

I’homogénéité d'un mélange de poudre dans les années a venir.

1.3.3 La mise en place d’une procédure d’échantillonnage

La procédure d’échantillonnage détermine la taille et le nombre d’échantillons a préle-
ver et la maniere de réaliser ces prélevements pour minimiser les erreurs. La taille idéale
des échantillons a déja été discutée a la section 1.3.1, (page 26) nous rappelons seulement

qu’elle doit dans la mesure du possible étre égale a I’échelle d’observation.

1.3.3.1 Nombre d’échantillons a analyser

Toute procédure efficace et précise d’échantillonnage doit générer un nombre suffisant
d’échantillons pour caractériser le mélange en évitant le prélevement et 'analyse d’échan-
tillons redondants. Un nombre plus important d’échantillons conduit généralement a plus
de précision dans les résultats mais I’analyse implique alors des cofits supplémentaires en
particulier si elle est destructive. L’objectif d'une procédure d’échantillonnage est donc

d’obtenir des résultats fiables avec le nombre minimum d’échantillons.

Considérons un mélange de poudres, divisé en Z échantillons possibles, dont la taille est
égale a I’échelle d’observation du mélange. Si ces Z échantillons sont entierement prélevés
et analysés, 1’écart type o de la distribution des compositions d’un constituant clé du
mélange permet de déterminer l'intensité de ségrégation et d’évaluer ainsi la qualité du

mélange.
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Cependant il est parfois impossible d’étudier la totalité du mélange et une erreur
est commise en ne prélevant que n échantillons parmi les Z possibles. Elle sera d’autant
plus importante que le nombre d’échantillons prélevés, n, sera faible. Il s’agit donc en
réalité d’estimer 'erreur maximale ne portant pas préjudice a 'évaluation de la qualité

du mélange (Harnby, 1985).

La moyenne et 1’écart-type sur les n échantillons prélevés peuvent étre calculés par :

Ty = i;xl (1.8)
et
st = ! i(% — Tm)? (1.9)
n—1i5
avec :

e x,, : moyenne des échantillons prélevés

e s : variance observée

En répétant I’échantillonnage un grand nombre de fois, une distribution de la variance

de la composition peut étre tracée (voir figure 1.17)

“—

s.e (s9)

Distribution, f(s%)

2
5%

A\

Variance d’échantillonnage, s*
F1GURE 1.17 — Courbe de distribution de la variance d’échantillonnage.

Si I’échantillonnage n’a introduit aucun biais, le pic de cette courbe est égal a la
i ie du mél t I'écart-type de 1 i 2 t étre calculé
variance vraie du mélange o, et I'écart-type de la variance s.e(s®) peut étre calculé.
L’aire sous la courbe exprime la probabilité d’avoir une variance supérieure a s7,,, (variance

maximale autorisée pour que le mélange soit considéré comme acceptable).
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Si le nombre d’échantillons prélevés est supérieur a 100 : la courbe de distribu-

tion des variances peut étre estimée par une loi normale et s? vérifie I’équation

suivante :
s* =02 £tx*s.e(s?) (1.10)
avec :
2 2 2
s.e(s?) = s %/ — (1.11)
n

La valeur de t est déterminée a partir des tables de distribution de Student au degré

de confiance souhaité.

Si le nombre d’échantillons prélevés est inférieur a 100 : La courbe de distribu-
tion des variances sera mieux estimée par une distribution du x?. Au contraire des
limites basées sur la loi normale, les bornes supérieures et inférieures ne sont pas

symétriques (Poirier, 1992).

Oipp =8 * —5— (1.12)
Xinf

Oy = S~ % (1.13)
P Xzup

Les valeurs de x7,; et x2,, peuvent étre obtenues a partir des tables de distribution
du x?. La figure 1.18 présente I’évolution, avec le nombre d’échantillons, des valeurs
des bornes d’un intervalle de confiance (normé par la variance vraie) a 95%. Cette

figure met clairement en évidence le caractére asymétrique de I'évolution de 2, et

2
Xsup'

Dans le cas ot les échantillons retirés du mélange ne sont pas normalement distribués,
aucune estimation de la précision ne peut étre réalisée. En pratique, les profils de distri-
bution non normaux se retrouvent seulement pour les mélanges fortement ségrégés. Plus
la qualité du mélange s’améliore, plus la distribution de la moyenne des échantillons se

rapproche d’une distribution normale.
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FIGURE 1.18 — Evolution de 2, s et Xgup en fonction du nombre d’échantillons.

1.3.3.2 Méthode de prélevement des échantillons

Le prélevement des échantillons se déroule généralement en plusieurs étapes (voir

figure : 2.21) :

o L’intégration :

consiste en la sélection de points de prélevement. Différentes lois

d’intégrations sont possibles.

o La découpe : consiste en la matérialisation géométrique de ces points.

o La prise : consiste en la matérialisation physique de ces points.

Lot a évaluer

Etape 1 : intégration Etape 2 : découpe Etape 3 : prise

+ + 4+ ® ® @

O O O
+ + + ® ® @ O O O

FIGURE 1.19 — Les trois temps d'un prélevement.

L’étape de découpe et I'étape de prise d’échantillons sont deux sources possibles d’er-

reur. Du fait du caractere discret de la poudre, la découpe ne peut étre idéale. Les par-

ticules se trouvant sur la ligne de démarcation de I’échantillon ne se partagent pas. Elles

sont assignées -ou non- a 1’échantillon mais engendrent dans tous les cas une erreur. La

prise physique des échantillons implique 1'utilisation d’un outil préleveur dont le passage

induit forcément une perturbation dans I'organisation de la poudre. Certaines méthodes
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d’analyse en-ligne ne nécessitent pas 1’étape de prise des échantillons et limitent donc les

erreurs associées (Gy, 1996).

e Intégration :

L’objectif de tout mélangeur est de tendre vers un mélange ordonné ou aléatoire (voir
section 1.2.1, page 19). De ce fait il est préférable de choisir une loi d’intégration basée
sur un processus aléatoire afin de minimiser le biais dans la sélection des échantillons. On

peut ainsi choisir une des lois suivantes (voir figure 1.20) :

Loi d’intégration au hasard : on réalise n prélevements sélectionnés au hasard le long

de la veine.

Loi d’intégration systématique avec implantation au hasard : on sélectionne au

hasard un point M comme origine et on réalise n prélevements espacés d’une distance
réguliere du point M. La fréquence de prélevement ne doit pas coincider avec une

fréquence du procédé (Harnby, 1985).

Loi d’intégration stratifié au hasard : On segmente la veine en n segments égaux et

on réalise un prélevement au hasard par segment.

L |

Intégration au hasard

n

——
o
— o
—

O S O O O O A S

Intégration systématique avec implantation au hasard

4

S S A S AR

Intégration stratifiée au hasard

FI1GURE 1.20 — Les différentes lois d’intégration.
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e Prise des échantillons

Lorsque l'utilisation d’une méthode d’analyse en ligne n’est pas possible, la prise phy-
sique des échantillons est nécessaire. Dans l'industrie, elle a trés souvent été réalisée de
maniere statique, c’est a dire lorsque les poudres sont au repos, comme au sein de la cuve
a lissue d’une opération de mélange. Les prélevements sont alors effectués a l'aide de
sondes voleuses. Elles sont faciles a manipuler et permettent de retirer des échantillons de
masses faibles. Cependant, Muzzio et al. (2003), soulignent que leur passage au sein du
lit de poudre engendrent de nombreuses erreurs. De méme Berman et al. (1996) montre
qu’une méme sonde utilisée dans différentes conditions ou deux sondes utilisées dans des
conditions semblables peuvent extraire des échantillons tres différents a partir de la méme
population et donc conduire a des résultats d’analyse contradictoires. De plus, elles ne
peuvent étre utilisées que pour retirer un petit nombre d’échantillons du mélange (inférieur
a 30, au-dela les perturbations engendrées dans le lit de poudre sont trop importantes).

Malgré ces inconvénients, les sondes voleuses restent encore majoritairement utilisées
car elles répondent a des besoins particuliers de 'industrie. Elles permettent par exemple
de vérifier, au sein d’'un mélangeur batch, que le mélange a atteint les propriétés requises
avant l'opération de vidange pour pouvoir, au besoin, augmenter le temps de mélange.
Dans ce cas, une compréhension des mécanismes de mélange au sein du mélangeur et une
connaissance des limites de la méthode d’échantillonnage peuvent augmenter de maniere
significative la précision de cette derniere. Ainsi si le mélange radial est plus difficile a
atteindre que le mélange axial, on privilégiera I’étude des échantillons au bord et au centre

du mélangeur afin de limiter les perturbations (Muzzio et al., 2003).

Pour limiter les erreurs dues a 1’échantillonnage statique, il est recommandé de chercher
une étape du procédé ou le mélange est en mouvement. C’est le cas par exemple lors de
la vidange d'un mélangeur ou lors du transport du mélange. On aura alors recours a
un échantillonnage dynamique. Le dispositif le plus simple peut consister a prélever une
section de la poudre sur une bande transporteuse. Les perturbations liées a la prise des
échantillons sont alors réduites. Pour I'industrie, différents dispositifs ont été développés.
Nous pouvons citer les systemes de prélevement en sortie de bande transporteuse ou
par diviseur rotatif (cf figure 1.21). Le principal inconvénient de ces systémes industriels
est qu’ils ne permettent pas en général la prise d’échantillons de masse faible. Ils sont

également peu adaptés aux lots pulvérulents ou aux lots cohésifs.

- 40 -



1.3 Caractériser ’état d’un mélange

E Prélever un échantillon représentatif
. — qui correspond a une tranche

T ([ detoute lasection du flux de produit
\D

Traitement éventuel

Couloir d'alimentation

Tréemie vibrante

Eventuel systeme
de stockage ou
ou de transfert de pots

Diviseur _‘x
Echantillon \ {?

(a) prélevement par bande transporteuse (b) prélevement par diviseur rotatif

FI1GURE 1.21 — Exemple de systemes industriels de prélevement en sortie de bande trans-

porteuse (a) et de prélevement par diviseur rotatif (b) proposé par Forratechnic.

1.3.4 Meéthode d’analyse de la composition des échantillons

Les méthodes d’analyse de la composition d'un échantillon sont basées sur I'étude de
propriétés physiques ou chimiques (couleurs, taille...etc) d'un ou de plusieurs des consti-
tuants du mélange. Par le biais d'un étalonnage, il est possible de calculer la composition
de chaque échantillon. On peut également suivre directement les variations de la propriété
choisie a la place de la composition pour analyser ’homogénéité du mélange. La propriété
physique ou chimique retenue doit présenter un contraste important entre les poudres

pour aboutir a une précision suffisante.

Les progres technologiques actuels ont permis l'adaptation de nombreuses techniques
d’analyse en ligne (in-situ ou "in-line"). Les méthodes in-situ consistent en une mesure
intégrale des propriétés du matériau au niveau d’une coupe d’'un réacteur, d’une conduite,
ou a la paroi d'un mélangeur. Pour les mesures "in-line", le matériau a analyser défile

devant une sonde, et une mesure rapide et locale de la propriété est réalisée. Ces méthodes
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évitent 1’étape de prise physique de I’échantillon et permettent généralement ’analyse d’un

grand nombre d’entités tout en réduisant considérablement les temps d’analyse.

1.3.4.1 Les méthodes spectroscopiques :

Les méthodes spectroscopiques (optique, UV, Raman, proche infrarouge ...) sont des
techniques d’analyse qui permettent de connaitre quantitativement et qualitativement la
composition chimique d'un mélange. Elles permettent des analyses simultanées de divers
composants avec une grande rapidité. L’inconvénient principal de ces techniques réside
dans la quantité d’information contenue dans un seul spectre (informations chimiques et
physiques). Il est souvent difficile d’interpréter ces spectres a cause du manque de corré-

lation structurale entre 'information pertinente et les données physico-chimiques.

e Spectroscopie optique et UV :

Ces méthodes reposent sur I'utilisation simultanée de deux fibres optiques. La premiere
fibre transmet la lumiere alors que la seconde recueille la lumiere réfléchie et la transforme
en un signal de tension. La grandeur physique mesurée est I'intensité de lumiere réfléchie
liée a la composition du mélange.

Cette technique optique a été appliquée pour la premiere fois sur des poudres par Gray
(1957). Celui-ci a utilisé une sonde équipée d'une source de lumiere blanche et d’une cel-
lule photo-électrique placée derriere une petite fenétre en verre. La mesure de l'intensité
de la lumiere réfléchie par une couche de particules permet de déterminer la composition
de I’échantillon analysé a partir d’'une courbe d’étalonnage déterminée préalablement.
Asthon et al. (1966) ont également développé un dispositif similaire présenté a la figure
1.22 pour I'étude d’'un mélange de particules de tailles identiques (150 um) et de couleurs
différentes (rouge et blanc). Enfin nous pouvons également citer les travaux de Harwood
et al. (1972) ou cette méme méthode a été utilisée pour analyser des mélanges de poudre
de mémes couleurs en utilisant 'ultraviolet au lieu de la lumiére visible comme source de

radiation (voir figure 1.23).

e Spectroscopie proche infra-rouge (PIR)
Les radiations proche-infra-rouge ont des longueurs d’onde qui se situent dans la région
du spectre électromagnétique comprise entre 0,7 a 2,5 pym soit pour des nombres d’onde

compris entre 14290 & 4000 cm~!. Cette région correspond aux harmoniques de vibrations
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FIGURE 1.22 — Sonde optique développée par Asthon et al. (1966).
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FIGURE 1.23 — Fibre optique utilisée par Harwood et al. (1972) pour étudier le mélange

des poudres.
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d’un grand nombre de liaisons chimiques ( C-H; O-H et N-H). L’amplitude des pics
d’absorption est souvent moins importante que dans le domaine IR moyen mais leur
nombre est restreint, éliminant ainsi une partie importante du bruit que I'on retrouve sur
ce type de mesure. Ces 20 dernieres années, les améliorations des appareils de mesure
optronique et du traitement des données ont ouvert la porte a I'utilisation des techniques
PIR pour I'étude de 'homogénéité d’un mélange de poudres. La technique la plus utilisée
est la réflexion diffuse PIR. Le spectre qui en découle est non seulement le résultat de
I’absorption des harmoniques de vibration, mais aussi de la réfraction et de la dispersion
du rayon incident (Berntsson et al., 2000). La part de la dispersion dans le signal final est
beaucoup plus importante que la part de I’absorption. Afin de pouvoir utiliser le spectre
pour le suivi de I’homogénéité, il faut supprimer cette composante grace a une étape de
calibration préalable. Tout changement dans la composition du mélange implique alors
une nouvelle calibration (Berntsson et al., 2002).

Un traitement mathématique des données permet alors de prédire la concentration en
fonction du spectre obtenu (Berntsson et al., 1997). Wu et al. (2009) ont notamment dé-
veloppé un modele pour analyser la composition de différents mélanges pharmaceutiques

multicomposants avec des erreurs associés de 9.5%, sur 9 formulations différentes testées.

Les mesures peuvent étre réalisées hors ligne suite au prélevement d’échantillons, en
ligne ou in-situ. Les travaux de Berntsson et al. (2002) illustrent cette derniere possibilité
sur un mélangeur Nauta® (voir figure 1.24) en couplant un spectrométre proche infra-
rouge avec une sonde a fibre optique. Le role de cette fibre optique est de laisser passer le
rayonnement proche infrarouge envoyé par le spectrometre. Dans ce type de configuration,
seule la poudre proche de la sonde est donc analysée. De plus, un point supplémentaire est
a prendre en compte : I’échantillon est en mouvement. Le signal obtenu dans ce cas-la est
donc fonction de la vitesse de balayage de I'appareil, du mouvement et de 'hétérogénéité

de I'échantillon compliquant de maniére significative la mesure (Berntsson et al., 2000).

Les méthodes d’analyses par spectroscopie proche infra-rouge font depuis quelques
années, l'objet de nombreuses recherches car elles semblent a premiere vue adaptable a de
nombreux systemes particulaires. Cependant, les étapes de calibration et de traitement
du signal sont assez fastidieuses. De plus, pour une utilisation en ligne, seul un point du

mélange est analysé au cours du temps, la taille des échantillons est donc tres faible ce
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Fiber-optic probe
interfaces

NIR

F1GURE 1.24 — Exemple de dispositif expérimental de mesure de I’homogénéité par mé-

thode de réflectance diffuse NIR au sein d’un mélangeur Berntsson et al. (2002).

qui peut conduire a une sous estimation de I’état de mélange.

e Spectroscopie Raman

En spectrométrie Raman, I'analyse repose sur la réponse d'un matériau a une excita-
tion. Porté a un niveau énergétique virtuel par une puissante source lumineuse monochro-
matique de type LASER, il réémet ensuite une radiation qui est collectée puis analysée
par un détecteur adéquat. Ce type de mesure peut étre adapté en ligne avec un dispositif
comme présenté sur la figure 1.25 : les radiations d’une puissante source LASER sont
conduites dans une fibre optique jusqu’a 1’échantillon a analyser et provoquent son ex-
citation. La lumiere produite est recueillie par un capteur, puis acheminée par une fibre
optique jusqu’au séparateur. Couplé a un détecteur, celui-ci fournit alors des données sur
I’échantillon qui n’ont plus qu’a étre traitées informatiquement.

Kachrimanis et al. (2007) ont utilisé la spectroscopie FT-Raman associée a une regres-
sion PLS (Partial Least Squares regression) pour analyser quantitativement un mélange
de poudres composé de deux formes différentes de paracétamol. Les données expérimen-
tales obtenues ont été exploitées par différents algorithmes statistiques a savoir la méthode
OSC "orthogonal signal correction", la méthode SNV "standard normal variate transfor-
mation", et la méthode MSC "multiplicative scatter correction" dans le but de prédire
la composition du mélange. La comparaison entre les concentrations de référence et les
concentrations obtenues par les trois méthodes statistiques OSC, SNV et MSC est pré-
sentée dans la figure 1.26. Le choix de la technique de prétraitement des spectres Raman

joue un role primordial dans la détermination de la qualité des résultats obtenus par ré-
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FIGURE 1.25 — Schéma de principe de I'analyse des poudres en ligne par la spectroscopie

Raman d’apres Ammarcha (2010).

gressions PLS. Dans le cas de cet exemple, la méthode OSC donne les meilleurs résultats

sur toute la gamme des concentrations utilisées.

Concentration of paracetamol form I (%, wiw)

Observed Predicted by PLS after preprocessing by algorithm
OsC (1) SNV (3) MSC (3)
1 0.85 0.07 5.55
1.5 1.47 337 23
Z 1.85 1.59 335
6 3.95 6.91 471
12 11.74 7.60 10.47
16 15.50 12.26 10.11
32 31.82 29.20 23,68
91 90.47 90.21 87.74
95.5 95.61 79.29 86.11
97.75 96.26 83.42 95.69

In parentheses. the numbers of latent variables used in each model are given.

F1GURE 1.26 — Prédiction de la concentration du paracétamol par spectroscopie Raman
dans un mélange en utilisant différents algorithmes statistiques d’apres Kachrimanis et al.

(2007).

1.3.4.2 Les méthodes par analyse d’images

L’analyse d’image pour le suivi de I’homogénéité des mélanges de poudre a également
connu une forte expansion ces dix derniéres années, en témoignent les nombreux articles

publiés sur ce sujet. Le suivi de I’homogénéité est possible si et seulement si les matériaux
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a analyser sont distinguables par une différence de couleur 3.

Le dispositif expérimental consiste généralement en une caméra numérique reliée a un
ordinateur et une lampe pouvant éclairer la scéne de maniere puissante afin de minimiser
les erreurs de couleurs sur I'image finale dues a I’éclairage. La figure 1.27 présente le dis-

positif utilisé par Muerza et al. (2002) en sortie d’'un mélangeur statique.

FILM TREATMENT seanolina (yellow) i (o)

1

I

—

static mixer

comveyor belt &b

FiGURE 1.27 — Dispositif expérimental de mesure de 'homogénéité par analyse d’image

utilisé par Muerza et al. (2002).

Du fait de la simplicité du dispositif, 'analyse a le plus souvent lieu en ligne, la caméra
étant placée la plupart du temps en sortie du mélangeur sur un convoyeur. Seule la couche
supérieure est visionnée, on fait alors I’hypothese que cette couche est représentative du
volume total de poudre. Une fois 'acquisition réalisée, le film est divisé en différentes

images (procédure d’échantillonnage). Les images sont alors traitées.

Le premier traitement consiste souvent en un cadrage. Seule la partie concernant le
mélange de poudres est gardée. Les parties de 'image contenant des détails environnan